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Verbundmaterial enthaitend Kem-Mantel-Partikel 

Die Erfindung betrifft Verbundmaterialien mit optischem Effekt sowie 
Verfahren zur Herstellung der Verbundmaterialen. 

Polymere Kern/Schale-Partikel sind zur Herstellung von Klebstoffen, 
Bindersystemen, Insbesondere auch als Verstarkungsmaterialien bei der 
Produktlon bestimmter Gruppen von Verbundwerkstoffen empfohlen 
worden. Solche VerbundstofFe bestehen aus einer Kunstetoffmatrix und 
darin eingebetteten Verstdrkungselementen. Ein Problem bei der 
Produktlon derartlger Werkstoffie besteht In der Herstellung einer 
fomnschlQssigen Verbindung zwischen Matrix- und Verstdrkungsmaterial. 
Nur wenn eine solche Vert)lndung besteht, kdnnen Krdfte von der Matrix 
auf die VerstSrkungselemente Qbertragen werden. Je st3rker sich die 
mechanischen Eigenschaften von Matrix- und Verstdrkungsmaterial, 
Elastizitat, H§rte, Verformbarkeit, voneinander unterscheiden, umso grd&er 
1st die Gefahr der Ablosung der Matrix von den VerstSrkungselementen. 
Dieser Gefahr soil dadurch begegnet werden, dass die polymeren 
Verstarkungspartikel mit einem zweiten Polymermaterial ummantelt 
werden, das dem Matrixmaterlal Shnlicher ist und daher eine festere 
Bindung zur Matrix eingehen kann. (Young-Sam Kim, "Synthese und 
Charakterisierung von mehrphasigen polymeren Latices mit Kern/Schale- 
Morphologie", Diss. Univ. Karlsruhe (TH), Verlag Shaker Aachen, (1993), 
Seiten 2-22.). ZusStzlich ist auch empfohlen worden, das 
Ummantelungspolymer auf das Verstarkungspolymer aufeupfropfen, um 
mittels kovalenter Bindungen auch eine Abldsung der Schaie von den 
Verstarkungspartikein zu vemneiden. (W.-M. Billlg-Peters, "Kem-Schale- 
Polymere mit Hilfe poiymerer Azoinitiatoren", Diss. Univ. Bayreuth, (1991). 

Die gezielte Herstellung von Kern/Schale-Polymeren erfolgt in der Regel 
durch stufenweise Emulsfonspolymerisation, wobel in der ersten Stufe 
zundchst ein Latex aus Kempartikein erzeugt, und in der zweiten Stufe das 
Schalepolymer hergestellt wird, wobei die Kempartikel als "Saat-Partikel" 
wirken auf deren Oberflache sich die Schalepolymeren vorzugsweise 
abscheiden. 



Dnickrlahim: '37ni 9nnA 



1 02/056 



r 



NatQrIiche Edei-Opale sind aus Domdnenaufgebaut, bestehend aus 
monodispersen, dichtgepackten und daher regelmdiiig angeordneten 
Kieselgel-Kugein mit Durchmessem von 150-400 nm. Das Farbenspiel 
dieser Opale kommt durch Bragg-artige Streuung des einfallenden Lichtes 
an den Gitterebenen der kristallartig angeordneten Domanen zustande. 



Es hat nicht an Versuchen gefehit, wei&e und schwarze Opale fOr 
Schmuckzwecke zu synthetisieren, wobei Wasserglas oder Siiikonester als 
Ausgangsprodukt venA/endet wurden. 

US 4 703 020 beschrelbt ein Verfahren zur Herstellung elnes dekorativen 
Materials, das aus amorphen Silica-KQgelchen besteht, die dreidimensional 
angeordnet sInd, wobei sich In den Zwischenraumen zwischen den 
Kugelchen Zirkoniumoxld oder Zirkoniumhydroxid befindet Die KQgelchen 
haben einen Durchmesser von 150-400 nm. Die Herstellung erfolgt dabei 
In zwel Stufen. In einer ersten Stufe ISsst man aus einer wassrigen 
Suspension SiliciumdioxidkQgelchen sedimentieren. Die erhaltene Masse 
wird dann an der Luft getrocknet und anschlieSend bei 800 ""C kalziniert. 
Das kalzinierte Material wird in einer zweiten Stufe in die Losung eines 
Zirkoniumalkoxides eingebracht, wobei das Alkoxid in die Zwischenraume 
zwischen den Kerne eindringt und durch Hydrolyse Zirkoniumoxld 
ausgefallt wird. Dieses Material wird dann anschlie&end bei 1000-1300 ""C 
kalziniert. 



Zur Herstellung monodisperser Partikel sind eine Vielzahl von 
Publikatlonen bekannt, z. B. EP-A-0 639 590 (Herstellung durch 
Failungspolymerisation), A. Rudin, J.Polym,Sci., A. Polym.Sci. 33 (1995) 
1849-1857 (monodisperse Partikel mit Kern-Schale-Struktur), EP-A-0 292 
261 (Herstellung unter Zusatz von Saatpartikein). 
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In der EP-A-0 441 559 werden Kem-Schale-Polymere mit 
unterschiedlichen Brechungsindices von Kern und Schale und ihre 
Venwendung als Additive zu Papierbescliichtungsmittein beschrieben. 

In der EP-A-0 955 323 werden Kem/Schale-Partilcel, deren Kern- und 
Schalenmaterialien ein Zweiphasensystem ausbilden kannen und die 
dadurch gekennzeichnet sind. dass das Schalenmaterial verfilmbar ist und 
die Kerne unter den Bedingungen der VerfUmung der Scliale im 
wesentlichen formbestandig sind. durch das Schalenmaterial nicht oder nur 
in sehr geririgem AusmaB quellbar sind und eine monodisperse 
GrSBenverteilung auiweisen, wobei ein Unterschied zwischen den 
Brechungsindices des Kemmaterials und des Schalenmaterlals von 
mindestens 0.001 besteht. Femer wird die Herstellung der Kern/Schale- 
Partlkel sowie ihre Venwendung zur Herstellung von Effektfarbmittein 
beschrieben. Das Verfahren zur Herstellung eines Effektfarbmittels umfasst 
dabei die folgenden Schritte: Auftrag der Kern/Schale-Partikel auf em 
Substrat geringer Haftfahigkeit. Gegebenenfalls Verdunsten lassen oder 
Abtreiben des eventuell in der aufgetragenen Schicht enthaltenen 
Losungs- oder VerdQnnungsmittels, OberfOhrung des Schalenmaterlals der 
Kern/Schale-Partikel in eine flQssige, weiche oder visco-elastische Matnx- 
Phase. Orientierung der Kerne der Kem/Schale-Partikel zumindest zu 
Domanen regelmaSiger Staiktur. AushSrtung des Schalenmatenals zur 
Fixierung der regelmaBigen Kem-Struktur, Ablosung des ausgehSrteten 
Films vom Substrat und sofem ein Pignnent oder ein Pulver hergestellt 
werden soli, Zerkleinerung des abgeiasten Films auf die gewQnschte 
PartikelgrSSe. Bel diesen In der EP-A-0 955 323 offenbarten Kem-Schale- 
Partikeln "schwimmt" der Kern in der Schalenmatrix; eine Fernordnung der 
Kerne bildet sich in der Schmeize nicht aus. sondern lediglich erne 
Nahordnung der Kerne in Domanen. Dadurch eignen sich diese Partikel 
nur eingeschrankt zur Verarbeitung mit bei Polymeren Qblichen Methoden. 

AUS der Slteren Deutschen Patentanmeldung DE 10145450.3 sind 
Fonnkarper mit optischem Effekt bekannt. die im wesentlichen aus Kern- 
Mantel-Partikeln. deren Mantel eine Matrix bildet und deren Kern im 
wesentlichen fest ist und eine im wesentlichen monodisperse 
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GroBenverteilung aufweist, bestehen. wobei der Mantel vorzugsweise Ober 
eine Zwischenschicht fest mit dem Kern verbunden ist. Dabei 
unterscheiden sich die Brechungsindices des Kemmaterials und des 
Mantelmaterials. wodurch besagter optischer Effekt, vorzugsweise eine 
Opaleszenz entsteht. Gem§B der alteren Deutschen Patentanmeldung 
DE 10204338.8 werden in Forml<6rper solclier Kern-Mantel-Partikel 
zusatzlich Kontrastmaterlalen. wie Pigmente. eingebracht. Die 
eingelagerten Kontrastmaterialien bewirken eine Zunahme von Brillianz. 
Kontrast und Tiefe der beobachteten Farbeffelcte be! diesen FornikOrpern. 

Die mechanischen Eigenschaften dieser Formkorper werden dabei im 
wesentlichen von den Mantelpolymeren bestimmt. Bei bevorzugten 
Mantelpolymeren handeit es sich urn Elastomere. Damit zeigen die 
Fonnkdrper solcher bevorzugten AusfOhrungsfomien zwangsiaufig 
Materialeigenschaften von Elastomeren. FQr viele Anwendungen sind 
jedoch beispielsweise Materiaieigenscliaften. wie sle nur Tliermoplasten 
bieten konnen, erforderlich. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, die e.g. Nachteile zu 
vermeiden und Formkdrper zu VerfOgung zu stellen. die gleichzeitig einen 
vom Betrachtungswinkel abhangigen Farbeffekt und wunschgemSB 
einstellbare mechanische Eigenschaften aufweisen. 

Jetzt wurde Oberraschend gefunden, dass diese Aufgabe durch Einsatz 
von Verbundmaterialien gelost werden kann. Dabei wird der Verbund 
gebildet von mindestens einem Formkorper. der im wesentlichen aus Kern- 
Mantei-Partikein besteht und die optischen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt, und mindestens einem weiteren Material, dass die 
mechanischen Eigenschaften des Verbundes bestimmt 
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Ein erster Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist daher ein 
Verbundmaterial mit optischem Effekt enthaltend mindestens einen 
Formkdrper. der im wesentllchen aus Kern-Mantel-Partikeln besteht. deren 
Mantel eine Matrix blldet und deren Kern im wesentlichen fest ist und eine 
im wesentlichen monodisperse GrSBenverteilung aufweist. wobei ein 
Unterschied zwischen den Brechungsindices des Kemmaterials und des 
Mantelmaterials besteht und mindestens ein weiteres Material, das die 
mechanischen Eigenschaften des Verbundes bestimmt. 

Ein weiterer Gegenstand der voriiegenden Erfindung ist ein Verfahren zur 
Herstellung von yerbundmaterialien mit optischem Effekt, dadurch 
gekennzeichnet. dass mindestens ein Formkbrper, welcher im 
wesentlichen aus Kem-Mantel-Partikein besteht. deren Mantel eine Matrix 
biidet und deren Kern im wesentlichen fest ist und eine im wesentlichen 
monodisperse GrSSenverteilung aufweist. wobei ein Unterschied zwischen 
den Brechungsindices des Kemmaterials und des Mantelmaterials besteht. 
fest mit mindestens einem weiteren Material, das die mechanischen 
Eigenschaften des Verbundes bestimmt, verbunden wird. 

Unter einem optischen Effekt werden dabei erfindungsgemSli sowohl 
Effekte im sichtbaren Welleniangenbereich des Lichtes als auch 
beispielsweise Effekte im UV- oder Infrarot-Bereich verstanden. In letzter 
Zeit hat es sich eingebQrgert. derartige Effekte allgemein als photonische 
Effekte zu bezeichnen. Alle diese Effekte sind optische Effekte im Sinne 
der voriiegenden Erfindung. wobei es sich in einer bevorzugten 
AusfQhrungsform bei dem Effekt um eine Opaleszenz im sichtbaren 
Bereich handelt. d.h. um eine vom Betrachtungswinkel abh§ngige 
Veranderung des beobachteten Farbeindruckes. Im Sinne einer Qblichen 
Definition des Begriffes handelt es sich bei den erfindungsgemaBen 
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Formkerpern um photonische Kristalle (vgl. Nachrichten aus der Chemie; 
49(9) September 2001; S. 1018 - 1025). 

ErfindungsgemaU ist es Insbesondere bevorzugt, wenn in den Kem- 
Mantel-Partikeln der Mantel mit dem Kem Qber eine Zwischenschlcht 
verbunden Ist. 

Weiter ist es bevorzugt. wenn der Kem der Kem-Mantel-Partlkel aus einem 
Material besteht. das entweder nicht oder bei einer Temperatur oberhalb 
der FlleBtemperatur des Mantelmaterials flieBf§hlg wird. Dies kann enrelcht 
werden durch den Einsatz polymerer Materlalien mit entsprechend hoher 
GlasQbergangstemperatur (J,), vorzugsweise vemetzter Polymere bzw. 
durch Einsatz anorganlscher Kemmaterialien. Die geeigneten Materialen 
im elnzelnen werden welter unten beschrieben. 

Die erfindungsgemaU im Verbundmaterlal enthaltenen Fomikarper 
entsprechen dabei vorzugsweise den in der SHeren Deutschen 
Patentanmeldung DE 10145450.3 beschriebenen Formkorpem. deren 
Herstellung und Zusammensetzung welter unten nochmals beschrieben 
wird. 

Vorzugsweise handelt es sich bei dem Formkorper um eIne Folie oder eine 
Schicht. die vorzugsweise mit mindestens einer weiteren Schicht eines 
anderen Materials, das die mechanischen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt, fest verbunden ist. Im folgenden wird far diese AusfOhmngsfomi 
grundsatzlich die Bezeichnung "Schicht" gewahlt. da eine Folie In dem 
Verbundmaterlal grundsatzlich auch als Schicht bezeichnet werden kann 
In einer bevoizugten AusfQhmngsfonm llegen solche Verbundmaterlalien in 
Form von zwel oder mehrlaglgen Lamlnaten vor. 
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Aufgmnd der zahlrelchen etablierten Verarbeitungsm6glichkeiten wird das 
Material, welches die mechanlschen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt Oblicherweise ausgewShlt aus den Werkstoffen Metall, Glas, 
Holz Oder Polymere (Kunststoffe), wobel vorzugswelse Polymere 
ausgewahit werden. Unter den Polymeren sind aufgmnd ihrer 
Materialeigenschaften wiederum die thermoplastischen Kunststoffe und die 
Kautschukpolymere bevorzugt. Beispiel fOr themioplastische Polymere 
werden weiter unten gegeben, unter den kautschukartigen Polymeren sind 
wiederum 1,4-Polyisopren, Polychloropren, Polybutadien, Styrol-Butadien- 
Kautschuk, Nitril-Kautschuk, Butylkautschuk, Ethylen-Propylen-Kautschuk 
mit Ethylldennorbomenen-Anteil und Polyoctenamer besonders bevorzugt. 
wobei auch die Auswahl anderer Thermoplasten oder Kautschuk-Polymere 
dem Fachmann keinerlei Schwierigkelten bereitet 

Die erfindungsgema&en Verbundmateriaiien vereinigen dabei die Vorteile 
der FormkSrper. im wesentlichen bestehend aus Kern-Mantel-Partikein mit 
der leichten Verarbeitbarkeit und den Qberlegenen mechanlschen 
Eigenschaften des mit dem Formkorper verbundenen Materials. Handelt es 
sich bei den verbundenen Material um Kautschuk-Polymere, so zeigt der 
Verbund die hohe Elastizitat und ReiSfestigkeit des Kautschuk I. V. m. dem 
vom Betrachtungswinkel abhSngigen Farbeffekt des Formkorpers. 

Werden Thermoplasten oder thermoplastische Elastomere im 
Verbundmaterial eingesetzt, so zeigt das Verbundmaterial neben dem 
oben erwahnten Farbeffekt die mechanische Harte und Kratzfestigkeit 
dieser Polymere. Gleichzeltig kann das Material mit 
Verarbeitungstechniken, die fUr solcher Thermoplasten entwickelt wurden, 
verarbeitet werden. Insbesondere vorteilhaft ist es bei dieser Kombination. 
dass das Verbundmateriaiien durch Warmumformen zu entsprechenden 
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Formteilen. die dann den erfindungsgemaBen Farbeffekt zeigen. 
verarbeitet werden konnen. 

Zusatzlich zu der Steuerung der mechanischen Eigenschaften ermSglichen 
die Verbunde Ober die zusatziichen Brechungsindexveranderungen an den 
Grenzflachen auch eine Ver§nderung der optischen Eigenschaften der 
FomilcSrper. Insbesondere eine Oberfl§chenstrulcturierung l^ann dabei 
zusatzlich. wie oben ausgefOhrt. die diffuse Streuung weiter verringem und 
so die Brillanz der Farbe erhohen. 

In einer bevorzugten AusfUhrungsfomi der voriiegenden Erfindung ist in 
den mindestens einen Formk6rper. welcher im wesentiichen aus Kern- 
Mantel-Parlikeln besteht. mindestens ein Kontrastmaterial eingelagert. 
wobei es sich bei dem mindestens einen Kontrastmaterial Qbiichenweise 
urn ein Pigment, vorzugsweise ein Absorptionspigment und in einer 
Erfmdungsvariante Insbesondere bevorzugt urn ein Schwarzplgment 
handelt. 

Die eingelagerten Kontrastmaterialien bewirken eine Zunahme von 
Brillianz. Kontrast und Tiefe der beobachteten Farbeffekte bei den 
erfindungsgemSBen FormkSrpem. Unter Kontrastmaterialien werden dabei 
erfindungsgemaB alle Materialien verstanden. die eine solche Verstari<ung 
des optischen Effektes bewiri<en. Oblichenwelse handelt es sich bei diesen 
Kontrastmaterialien um Pigmente oder organische Farbstofl^e. 

Dabei wird unter Pigmenten im Sinne der voriiegenden Erfindung jede feste 
Substanz verstanden. die im sichtbaren Welleniangenbereich des Lichtes 
einen optischen Effekt zeigt. Dabei werden erfindungsgemSB insbesondere 
solche Substanzen als Pigmente bezeichnet. die der Definition von 
Pigmenten nach DIN 55943 bzw. DIN 55945 entsprechen. GemaB dieser 
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Definition handelt es sich be! elnem Pigment um ein in 
Anwendungsmedium praktisch uni6sliches, anorganisches Oder 
organisches, buntes Oder unbuntes Farbmittel. Dabei konnen 
erfindungsgemafi sowohl anorganische ais auch organische, natOrlich oder 
synthetische Pigmente eingesetzt werden. 





In der Natur vorkommende anorganische Pigmente werden erhalten durch 
mechanische Behandlung wie Mahlen, Schlammen, Trocknen usw. 
Beispiele daftir sind Kreide, Ocker, Umbra, GrQnerde, Terra di Siena 
(gebrannt) und Graphit. Synthetische anorganische Pigmente, 
insbesondere Wel(2-, Schwarz-, Bunt- u. Glanzpigmente, die man aus 
anorganischen GrundstofFen durch chem. u./od. physikal. Umwandiung wie 
AufschlieSen, Fallen, GIQhen usw. gewonnwn. Beispiele sind 
Weillpigmente wie TitanweiR (Titandioxid), BleiweilS, ZinkweiS, Lithopone, 
AntimonweiB, Schwarzpigmente wie RuR, Eisenoxidschwarz, 
Manganschwarz sowie Cobaltschwarz und Antimonschwarz, Buntpigmente 
wie Bleichromat, Mennige, Zinkgelb, Zinkgrun, Cadmiumrot, Cobaltblau, 
Berliner Blau, Ultramarin, Manganviolett, Cadmiumgelb, Schweinfurter 
GrOn, Molybdatorange u. Molybdatrot, Chromorange und -rot, Eisenoxidrot, 
ChromoxidgrQn, Strontiumgelb und viele andere, Ferner sind zu nennen 
Glanzpigmente mit Metalleffekt und Perlglanzpigmente, 
Aufdampfschichten, Leuchtpigmente mit Fluoreszenz- und 
Phosphoreszenz-Pigmente sowie die Fullstoffe oder Extender. Als 
Gruppen iassen sich bei den anorganischen Pigmenten also 
unterscheiden: Metalloxide, . -hydroxide u. -oxidhydrate; 
Mischphasenpigmente; Schwefel-haltige Silicate; Metallsulfide u. -selenide; 
komplexe Metallcyanide; Metallsulfate, -chromate u. -molybdate; 
Mischpigmente (anorganisch-organisch) sowie die Metalle selbst 
(Bronzepigmente). 
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In der Natur vorkommende organische Pigmente sind beispielsweise 
Umbra, Gummigutt, Knochenkohle, Kasseler Braun, Indigo, Chlorophyll 
und andere Pflanzenfarbstoffe. Synthetische organische pigmente sind 
beispielsweise Azofarbstoffe, Indigoide, Dioxazin- (z.B. PV-Echtviolett RL; 
Fa. Ciariant), Chinacridon-, Phthalocyanin- (z.B. PV-Echtblau A2R; 
Fa. Ciariant), Isoindolinon-, Perylen- u. Pennon-, Metallkomplex-, 
Alkaliblau- u. neuerdings die Diketopyrrolopyrrol(DPP)-Pigmente, die 
extreme Licht- u. Wetterechtheiten besitzen und als klare, reine Orange- 
bis Rottdne sehr viel in Lacken eingesetzt werden. Auf die Vielfalt der . 
organischen Pigmente soli hier nicht n3her eingegangen werden, es 
bereitet dem Fachmann dabei allerdings keine Schwierigkeiten als 
Kontrastmaterial geeignete Pigmente aus den handelsQblichen PIgmenten 
auszuwMhien. 

Nach Ihrer physlkalischen Funktionsweise iassen sich Pigmente in 
Absorptionspigmente und Glanzplgmente einteilen. Bel 
Absorptionspigmenten handelt es sich um solche Pigmente, die zumindest 
einen Teil des sichtbaren Lichtes absorbieren und daher einen 
Farbeindruck hervorrufen und im Extremfall schwarz erscheinen. 
Glanzplgmente sind nach DIN 55943 beziehungsweise DIN 55944 solche 
Pigmente bei denen durch gerichtete Reflexion an Qberwiegend fiachig 
ausgebildeten und ausgerichteten metallischen oder starts lichtbrechenden 
Pigmentteilchen Glanz-Effekte entstehen. Als Interferenzpigmente werden 
entsprechend dieser Normen solche Glanzplgmente bezeichnet, deren 
farisgebende Wirkung ganz oder vonAriegend auf dem Phanomen der 
Interferenz beruht. Dies sind insbesondere so genannte Perlmutter- 
Pigmente oder feuergefSrbte Metallbronzen. Von wirtschaftlicher 
Bedeutung unter den Interferenzpigmenten sind insbesondere auch die 
Perlglanzpigmente, die aus farblosen, transparenten und hoch 
lichtbrechenden PlSttchen bestehen. Sie erzeugten nach Orientierung in 
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einer Matrix einen weichen Glanzeffekt, der als Periglanz bezelchnet wird. 
Beispiele fur Peilglanzpigmente sind Guanin-haltlges FIschsilber. Pigmente 
auf Basis von Bleicarbonaten, Bismuthoxidclilorid oder Trtandioxid- 
Glimmer. Insbesondere die Titandioxid-Glimmer, die sicln durcli 
meclianische, chemische und thermische Stabilitat auszeiclinen, werden 
Inaufig zu delcorativen Zwecl^en eingesetzt. 

Erfindungsgemaii kOnnen sowohl Absorptions- als auch Glanz-Pigmente 
eingesetzt werden, wobei insbesondere aucli Interferenzpigmente 
eingesetzt werden l<6nnen. Es liat sich gezeigt, dass insbesondere zur 
Steigerung der Intensitat der optisclien Effekte die Verwendung von 
Absorptlonspigmenten bevorzugt ist. Dabei konnen sowohl Weili- als auch 
Farb- oder Schwarzpigmente eingesetzt werden, wobei die Bezeichnung 
Farbpigmente alle Pigmente meint. die einen anderen Farbeindruck als 
weiB Oder schwarz ergeben, wie beispielsweise Heliogen™ Blau K 6850 
(Fa. BASF, Cu-phthalocyanin-Pigment), Heliogen™ GrQn K 8730 (Fa. 
BASF, Cu-phthaiocyanin-Pigment), Bayfen-ox™ 105 M (Fa. Bayer, 
elsenoxid-basiertes Rotpigment) oder Chromoxidgrun GN-M (Fa. Bayer, 
chromoxid-basiertes GrQnpigment). Aufgrund der erzielten Farbeffekte 
wiederum bevorzugt sind unter den Absorptlonspigmenten die 
Schwarzpigmente. Beispielsweise sind hier pigmentarer Russ (z.B. die 
Carbon Black-Produktlinie der FIrma Degussa (insbesondere 
PurexTMLS35 bzw. Corax™N115)) sowie Eisenoxidschwarz, 
IVlanganschwarz sowie Cobaltschwarz und Antimonschwarz zu nennen. 
Auch schwarze Glimmer-Qualitaten kSnnen vorteilhaft als Schwarz- 
Pigment eingesetzt werden (z. B. Iriodin-^ 600. Fa. Merck; 
Eisenoxidbeschichteter Glimmer). 

Es hat sich gezeigt, dass es von Vortell ist, wenn die TellchengrfiBe des 
mindestens einen Kontrastmaterlals mindestens doppelt so groB ist wie die 
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TeilchengrdUe des Kemmaterials. Sind die Teilchen des Kontrastmaterials 
Kleiner, so werden nur unzurelchende optische EfFekte erzielt. Es wird 
vermutet, dass klelnere Teilchen, die Ausordnung der Kerne in der Matrix 
stdren und eine Veranderung der sicli bildenden Gitter bewirken. Die 
erfindungsgemali bevorzugt eingesetzten Teilchen von mindestens 
doppelter GroBe der Kerne wechselwirken mit dem aus den Kern 
gebildeten Gitter nur lokal. Elektronenmikroskopische Aufnahmen (siehe 
auch Beispiei 3) belegen, dass die eingelagerten Partikel das Gitter aus 
Kemteilchen nicht oder nur wenig storen. Dabel ist mit der TeilchengrdUe 
der Kontrastmaterialien, die als Pigmente hSufig auch plattchenfdrmig sind, 
die jeweils groSte Ausdehnung der Teilchen gemeint. Wenn 
plattchenformige Pigmente eine Dicke im Bereich der TeilchengroBe der 
Kerne aufweisen und oder soger unterhalb davon, stSrt dies die 
Gitterordnungen nach vorliegenden Untersuchungen nicht. Es hat sich 
auch gezelgt, dass die Form der eingelagerten Kontrastmaterialpartikel 
keinen oder nur geringen Einfluss auf den optischen Effekt hat. Es kSnnen 
erfindungsgemdG sowohl kugelfOmnige als auch piattchenf6nnige und 
nadelfSrmige Kontrastmaterialien eingelagert werden. Von Bedeutung 
scheint lediglich die absolute TeilchengrSBe im VerhSltnis zur 
TeilchengrSBe der Kerne zu sein. Daher ist es erfindungsgemaS bevorzugt, 
wenn die TeilchengraiSe des mindestens einen Kontrastmaterials 
mindestens doppeit so groR ist wie die TeilchengraSe des Kemmaterials, 
wobei die Teilchengrdfie des mindestens einen Kontrastmaterials 
vorzugsweise mindestens viermal so groB ist wie die TeilchengrSBe des 
Kemmaterials, da dann die beobachtbaren Wechselwirkungen noch 
geringer sind. 

Eine sinnvolle Obergrenze der TeilchengroBe der Kontrastmaterialien 
ergibt sich aus der Grenze, bei der die einzeinen Partikel selbst sichtbar 
werden oder aufgrund ihrer TeilchengrdBe die mechanischen 
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Eigenschaften des Formkorpers beeintrachtlgen. Die Bestimmung dieser 
Obergrenze bereltet dem Fachmann kelnerlei Schwierigkeiten. 

Von Bedeutung fQr den erwQnschten Effekt ist auSerdem die Menge an 
Kontrastmaterial, die eingesetzt wird. Es hat sich gezeigt, dass Effekte 
QbliciienA^eise beobachtet werden, wenn mindestens 0,05 Gew.-% 
Kontrastmaterial. bezogen auf das Gewicht des FormkSrper als eingesetzt 
werden. Besonders bevorzugt ist es, wenn der FormkOrper mindestens 
0,2 Gew.-% und insbesondere bevorzugt mindestens 1 Gew,-% 
Kontrastmaterial enthalt, da diese erhfihten Gehalte an Kontrastmaterial 
erflndungsgemaS in der Regel auch zu intensiveren Effekten fOhren. 

Umgekehrt beeintrachtigen graUere Mengen an Kontrastmaterial unter 
Umstdnden die Verarbeitungseigenschaften der Kem/Mantel-Partikel und 
erschweren so die Herstellung erfindungsgemaSer Formkorper. DarQber 
hinaus wird erwartet, dass oberhalb eines gewissen Anteils von 
Kontrastmaterial, der vom jeweiligen Material abliangt, die Ausbildung des 
Gitters aus Kem-Partikein gestOrt wird und sich vielmehr orientierte 
Kontrastmaterialschichten bilden. Daher ist es erfindungsgemdH bevorzugt, 
wenn der Formkarper maximal 20 Gew,-% Kontrastmaterial, bezogen auf 
das Gewicht des Formkarpers, enthiit, wobei es besonders bevorzugt ist, 
wenn der Formkarper maximal 12 Gew.-% und insbesondere bevorzugt 
maximal 5 Gew.-% Kontrastmaterial enthSlt. 

In einer besonderen AusfQhrungsform der voriiegenden Erfindung kann es 
jedoch auch bevorzugt sein, wenn die Formkarper maglichst groBe 
Mengen an Kontrastmaterial enthalten. Das Ist insbesondere dann der Fall, 
wenn das Kontrastmaterial gleichzeitig die mechanische Festigkeit des 
Formkarpers erhehen soli. 
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Formkorper, die ein Kontrastmaterial enthalten, entsprechen dabei 
vorzugsweise den in der aiteren Deutschen Patentanmeldung 
DE 10204338.8 beschriebenen Formkorpern. 

UnabhSngig davon, ob die Fonnkorper ein Kontrastmaterial entlialten, 
werden sie vorzugsweise liergestellt durch ein Verfaliren zur Herstellung 
von Formkorpern mit optischem Effekt, das dadurcli gekennzelchnet ist, 
dass, a) Kern-Mantel-Partikel, deren IVIantel eine Matrix bildet und deren 
Kern im wesentlichen fest ist und eine im wesentiichen monodisperse 
Grfi&enverteilung aufweist, wobei ein Unterschied zwischen den 
Brechungsindices des Kernmaterials und des Mantelmaterials bestelit, auf 
eine Temperatur erhitzt werden, bei der der Mantel flie&fdliig Ist, und b) die 
fliefifaliigen Kern-Mantel-Partikel aus a) einer meciianisclien Kraft 
ausgesetzt werden. 

Sollen die Formkorper das oben beschriebene Kontrastmaterial enthalten, 
so werden die Kern-Mantel-Partikel bevor sie der mechanischen Kraft aus 
a) ausgesetzt werden mit dem Kontrastmaterial vermischt. 

in einer bevorzugten Variante der Herstellung iiegt die Temperatur in 
Schritt a) mindestens 40**C, vorzugsweise mindestens ecc oberhalb des 
Glaspunktes des Mantels der Kern-Mantel-Partikel. Es hat sicli empirisch 
gezeigt, dass die FlieSfahigkeit des Mantels in diesem Temperaturbereicli 
den Anforderungen fur eine wirtschafUiche Herstellung der Formkorper in 
besonderem Ma&e entspricht. 

In einer ebenfalls bevorzugten Verfahrensvariante, die zu geeigneten 
Formkorpern fQhrt, werden die flielifahigen Kern-Mantel-Partikel unter 
Einwirkung der mechanischen Kraft aus b) auf eine Temperatur abgekOhIt , 
bei welcher der Mantel nicht mehr flielSfahig ist. 
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Bei der mechanischen Krafteinwirkung kann es sich um eine solche 
Krafteinwirkung handeln, die be! Qblichen Verarbeitungsschritten von 
Polymeren erfolgt In bevorzugten Varianten der vorliegenden Erfindung 
erfolgt die mechanlsche Krafteinwirkung entweder: 

- durch uniaxiales Pressen oder 

- Krafteinwirkung wahrend eines SpritzguBvorganges oder 

- wShrend eines Transferpressvorganges, 

- wahrend einer (Co-) Extrusion oder 

- wdhrend eines Kalandriervorganges oder 

- wShrend eines Blasvorganges. 

Erfolgt die Krafteinwirkung durcli uniaxiales Pressen, so handelt es sich bei 
den erfindungsgemaBen Formkorpem vorzugsweise um Filme bzw. 
Schichten. Erfindungsgemafte Filme oder Schichten konnen dabei 
vorzugsweise auch durch Kalandrieren. Folienblasen oder 
Flachfolienextrusion hergestellt werden. Die verschiedenen Moglichkeiten 
der Verarbeitung von Polymeren unter Einwirkung mechanischer Krafte 
sind dem Fachmann wohl bekannt und kdnnen beispielsweise dem 
Standardlehrbuch Adolf Franck, "Kunststoff-Kompendium"; Vogel-Verlag; 
1 996 entnommen werden, 

In einer bevorzugten Variante des Verfahrens wird bei der mechanischen 
Krafteinwirkung glelchzeitig eine strukturierte Oberflache erzeugt. Dies wird 
dabei dadurch erreicht, dass die verwendeten Werkzeuge bereits eine 
derartige OberflSchenstrukturierung aulweisen. Beispielsweise konnen 
beim Spritzguss entsprechende Formen verwendet werden, deren 
Oberflache diese Strukturierung vorgibt oder es kOnnen auch 
Presswerkzeuge beim uniaxialen Pressen eingesetzt werden, bei denen 
zumindest eines der Presswerkzeuge eine Oberflachenstrukturierung 
aufweist, Beispielsweise lassen sich mit diesen Methoden Lederimitate 
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erzeugen, die eine lederahnliche OberflSchenstruktur auiweisen und 
gleichzeitig die oben diskutierten Farbeffekte zeigen. 

Dabel kOnnen die FormkSrper, wenn es teclinisch vorteiihaft ist, Hilfs- und 
Zusatzstoffe enthalten. Sie kdnnen der optimalen Einstellung der fiir die 
Anwendung und Verarbeitung gewQnscliten bzw. erforderlichen 
anwendungstechnischen Daten. bzw. Eigenschaften dienen. Beispiele fQr 
derartige Hilfs- und/oder Zusatzstoffe sind Antioxidantien. UV- 
Stabilisatoren. Biozide. VVeiclimaclier. Filmbi|dungshllfsmittel, Verlaufmittel, 
FQIImittel, Schmelzhilfsmittel, Haftmittel, Trennmittel. Auftragshilfsmittel. 
Entformungsliilfsmittel und Mittel zur Viskositatsmodifizierung, z. B. 
Verdicker oder FlieBverbesserer. 

Besonders empfehlenswert sind Zusatze von Filmbildungshilfsmlttein und 
Filmmodifizlerungsmittein auf der Basis von Verblndungen der allgemeinen 
Fomiel H0-C„H2„-O-(C„Ha„-0)„H, worin n eine Zahl von 2 bis 4, 
vorzugsweise 2 Oder 3. und m eine Zahl von 0 bis 500 ist. Die Zahl n kann 
innerhalb der Kette variieren und die verschiedenen Kettenglieder kSnnen 
in statistischer oder in blockwelser Verteilung eingebaut sein. Beispiele fQr 
derartige Hilfsmittel sind Ethylenglycol. Propylenglycol. Di-. Tri- und 
Tetraethylenglycol. Di-. Tri- und Tetrapropylenglycol. Polyethylenoxide. 
Polypropyienoxid und Ethylenoxid/Propylenoxid-Mlschpolymere mit 
Molgewichten bis ca. 15000 und statistischer oder blockartigen Verteilung 
der Ethylenoxid und Propylenoxid-Baugruppen. 

Gegebenenfalls sind auch organische oder anorganische LSsungs-. 
Dispergier- oder VerdQnnungsmittel, die beispielsweise die offene Zeit der 
Formulierung. d. h. die fQr ihren Auftrag auf Substrate zur VerfOgung 
stehende Zelt. veriangem, Wachse oder Schmelzkleber als Additive 
moglich. 

GewQnschtenfalls kennen den FomikOrpern auch Stabilisatoren gegen UV- 
Strahlung und WettereinflUsse zugesetzt werden. Hierzu eignen sich z. B. 
Derivate des 2,4-Dihydroxybenzophenons, Derivate des 2-Cyan-3.3'- 
dephenylacrylats, Derivate des 2,2'.4.4'-Tetrahydroxybenzophenons. 
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Derivate des o-Hydroxyphenyl-benztriazols, Salicylsaureester, o- 
Hydroxyphenyl-s-triazine Oder sterisch gehinderte Amine. Auch diese 
Stoffe kdnnen einzein Oder als Gemische^eingesetzt werden. 

Die Gesamtmenge der Hilfs- und/oder Zusatzstoffe betragt bis zu 40 Gew.- 
%, vorzugsweise bis zu 20 Gew.-%. insbesondere bevorzugt bis zu 5 
Gew.-% des Gewichts der Formkorper. Dementsprechend bestehen die 
Formkorper zu mindestens 60 Gew.-%, vorzugsweise zu mindestens 
80 Gew.-% und insbesondere bevorzugt zu mindestens 95 Gew.-% aus 
Kern-Mantel-Partikeln besteht. 

Zur Erzielung des erwQnschten optischen oder photonischen Effektes ist es 
wQnschenswert, dass die Kern-Mantel-Partikel einen mittleren 
Teilchendurchmesser im Bereich von etwa 5 nm bis etwa 2000 nm 
aufweisen. Dabei kann es insbesondere bevorzugt sein, wenn die Kern- 
Mantel-Partikel einen mittleren Teilchendurchmesser im Bereich yon etwa 
5 bis 20 nm, vorzugsweise 5 bis 10 nm, autweisen. In diesem Fall konnen 
die Kerne als "Quantum dots" bezeichnet werden; sie zeigen die 
entsprechenden aus der Literatur bekannten Effekte. Zur Erzielung von 
Farbeffekten im Bereich des sichtbaren Lichtes ist es von besonderem 
Vorteil, wenn die Kern-Mantel-Partikel einen mittleren Teilchen- 
durchmesser im Bereich von etwa 50 - 500 nm auiweisen. Insbesondere 
bevorzugt werden Partikel im Bereich von 100 - 500 nm eingesetzt, da bei 
Teilchen in diesem Grd&enordnungsbereich (in Abhangigkeit des in der 
photonischen Struktur erzielbaren Brechungsindexkontrastes) die 
Reflektionen verschiedener WellenlSngen des sichtbaren Lichtes sich 
deutlich voneinander unterscheiden und so die fOr optische Effekte im 
sichtbaren Bereich besonders wichtige Opaleszenz besonders ausgepragt 
in verschiedensten Farben auftritt. In etner Variante der vorliegenden 
Erfindung ist es jedoch auch bevorzugt, vielfache dieser bevorzugten 
TeilchengroBe einzusetzen, die dann zu Reflexen entsprechend der 
hdheren Ordnungen und damit zu einem breiten Farbenspiel fUhreh. 
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Entscheidend fiir die Intensitat der beobachteten Effelcte ist auch die 
Differenz der Brecliungsindices von Kern und Mantel. Erfindungsgemalie 
FormkOrper welsen vorzugsweise eine Differenz zwischen den 
Brechungsindices des Kemmaterials und des Mantelmaterials von 
mindestens 0,001, vorzugsweise mindestens 0.01 und insbesondere 
bevorzugt mindestens 0,1 auf. 

In einer besonderen AusfOhrungsform der Erfindung sind in die 
Matrixphase der FornikSrper neben den Kernen der Kern-Mantel-Partikel 
weitere Nanopartikel eingelagert. Diese Partikel werden hinsichtlich ihrer 
Partikelgreiie so ausgewahlt. dass sie in die HohlrSume der Kugelpackung 
aus den Kemen passen und so die Anordnung der Kerne nur wenig 
ver^ndern. Durch gezielte Auswahl entsprechender Materialien und/oder 
der TeiichengrflBe ist es zum einen mQglich die optischen Effekte der 
Formkarper zu verandem. beispielsweise deren Intensitat zu erhShen. Zum 
andem kann durch EInlagerung geeigneter "Quantum dots" die Matrix 
entsprechend funktionaiisiert werden. Bevorzugte Materialien sind 
anorganische Nanopartikel. insbesondere Nanopartikel von Metallen oder 
von ll-VI- bzw. m-V-Halbleitem oder von Materiaien. welche die 
magnetischen/elektrischen (elektronischen) Eigenschaften der Materialien 
beeinflussen. Beisplele fOr bevorzugte Nanopartikel sind Edelmetalle. wIe 
Silber. Gold und Platin. Halbleiter oder Isolatoren, wie Zink- und 
Cadmiumchalkogenide. Oxide, wie Hamatit. Magnetit oder Perowskite. 
Oder Metallpnictide, z. B. Galliumnitrid oder Mischphasen dieser 
Materialien. 

Der genaue Mechanismus, der zu der gleichmaBlgen Orientiemng der 
Kern-Mantel-Partikel in den erfindungsgemaS geeigneten FormkSrpem 
fOhrt. ist bislang unbekannt. Es hat sich jedoch gezeigt, dass die 
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Kraftelnwirkung essentiell zur Ausbildung der weitreichenden Ordnung ist. 
Es wird vermutet, dass die Elastizltat des Mantelmaterials unter den 
Verarbeitungsbedingungen entscheidend fOr den Ordnungsprozess ist. Die 
Kettenenden der Mantelpoiymere haben im allgemeinen das Bestreben, 
eine Kn3ueifonn anzunehmen. Kommen sich zwel Partikel zu nahe, so 
werden die KnSuel nach der Modellvorstellung gestaucht und es entstehen 
abstoSende Krafle. Da die Mantel-Polymerketten versclniedener Partikel 
auch miteinander in Wechselwlrkung treten, werden die . Polymerketten 
nach dem Modell gestreckt, wenn sich zwei Partikel voneinander entfernen. 
Durch das Bestreben der Mantel-Polymerketten wieder eine Kndueiform 
anzunehmen, entsteht eine Kraft, welchedie Partikel wieder naher 
zusammen zieht. Nach der Modellvorstellung wird die weitreichende 
Ordnung der Partikel im FormkSrper durch das Wechselsplel dieser Krafte 
erzeugt. 

Als besonders gut geeignet zur Herstellung der Formkorper haben sich 
dabei Kern-Mantel-Partikel erwiesen, deren Mantel mit dem Kern Qber eine 
Zwischenschicht verbunden ist. 

Bei der Zwischenschicht handeit es sich in einer bevorzugten 
AusfOhrungsform der Erfindung um eine Schicht vernetzter oder zumindest 
teilweise vernetzter Poiymere. Dabei kann die Vernetzung der 
Zwischenschicht Ober freie Radikale, beispielsweise induziert durch UV- 
Bestrahlung, oder vorzugsweise tlber di- bzw. oligofunktionelle Monomere 
erfolgen. Bevorzugte Zwischenschichten dieser Ausfuhrungsform enthalten 
0,01 bis 100 Gew.-%, insbesondere bevorzugt 0,25 bis 10 Gew,-%, di- 
bzw. oligofunktionelle Monomere. Bevorzugte di- bzw. oligofunktionelle 
Monomere sind insbesondere Isopren und Allylmethacrylat (ALMA). Eine 
solche Zwischenschicht vernetzter oder zumindest teilweise vemetzter 
Poiymere hat vorzugsweise eine Dicke im Bereich von 10 bis 20 nm. Fallt 
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die Zwischenschicht dicker aus, so wird der Brechungsindex der Schicht so 
gewdhit, dass er entweder dem Brechungsindex des Kernes oder dem 
Brechungsindex des Mantels entspricht. 

Werden als Zwischenschicht Copolymere eingesetzt. die, wie oben 
beschrieben, ein vernetzbares IVIonomer enthalten, so bereitet es dem 
Fachmann l^einerlei Probleme, entsprechende copolymerisierbare 
Monomere geeignet auszuwShlen. Beispielsweise konnen entsprechende 
copolymerisierbare Monomere aus einem sogenannten Q*e-Schema 
ausgewdhit werden (vgl. LehrbQcher der Makromolekularen Chemie). So 
kannen mit ALMA vorzugsweise Monomere, wie Methylmethacrylat und 
Acrylsduremethylester poiymerisiert werden. 

In einer anderen, ebenfalls bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden 
Erfindung, werden die Mantelpolymere direkt, Qber eine entsprechende 
Funktlonalisierung des Kernes, an den Kern aufgepfropft. Die 
Oberfldchenfunktionalisierung des Kernes biidet dabei die 
erfindungsgemSBe Zwischenschicht. Die Art der Oberflachenfunktionali- 
sierung richtet sich dabei hauptsachlich nach dem Material des Kernes. 
Siliciumdioxid-Oberfiachen kOnnen beispielsweise mit Silanen, die 
entsprechend reaktive Endgruppen tragen, wie Epoxyfunktionen oder 
freien Doppelbindungen, geeignet modifiziert werden. Andere 
Oberflachenfunktionalisierungen, beispielsweise fUr Metalloxide, konnen 
Titanate oder Aluminiumorganyle sein, die jeweiis organische Seitenketten 
mit entsprechenden Funktionen enthalten. Bei polymeren Kernen kann zur 
Oberflachenmodifizierung beispielsweise ein am Aromaten flinktionali- 
siertes Styrol, wie Brornstyroi, eingesetzt werden. Qber diese 
Funktlonalisierung kann dann das Aufwachsen der Mantelpolymeren 
erreicht werden. Insbesondere kann die Zwischenschicht auch Qber 
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ionische Wechselwirkungen oder Kompiexbindungen eine Haftung des 
Mantels am Kern bewirken. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform besteht der Mantel dieser Kern- 
Mantel-Partikel aus im wesentlichen unvernetzten organlschen Polymeren, 
die bevorzugt tiber eine zumindest teilweise vernetzte Zwischenschicht auf 
den Kern aufgepfropft sind. 

Dabei kann der Mantel entweder aus thermoplastischen oder aus 
elastomeren Polymeren bestehen. Da der Mantel die Material- 
eigenschaften und Verarbeitungsbedingungen der Kern-Mantel-Partikel im 
wesentlichen bestimmt, wird der Fachmann das Mantelmaterial 
entsprechend Qblicher Oberlegungen in der Polymertechnologie 
auswahlen. Insbesondere dann, wenn Bewegungen oder Spannungen in 
einem Material zu optischen Effekten fuhren sollen, 1st der Einsatz von 
Elastomeren als Mantelmaterial bevorzugt. In erfindungsgemaSen 
Formkorpern werden durch solche Bewegungen die Abstande zwischen 
den Kernen verandert. Dementsprechend verSndern sich die WellenlSngen 
des wechselwirkenden Lichtes und die zu beobachtenden Effekte. 

Der Kern kann aus den verschiedensten Materiaiien bestehen. Wesentllch 
ist erfindungsgemaS, wie bereits ausgefdhrt, dass eine Brechungs- 
indexdifferenz zum Mantel besteht und der Kern unter den 
Verarbeitungsbedingungen fest bleibt 

Weiter ist es in einer Erfindungsvariante Insbesondere bevorzugt, wenn der 
Kern aus einem organlschen Polymer, das vorzugsweise vemetzt Ist, 
besteht. 
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In einer anderen ebenfalls bevorzugten Erfindungsvariante besteht der 
Kern aus einem anorganischen Material, vorzugswelse einem Metall Oder 
Halbmetall oder einem Metallchalcogenid oder Metallpnictid. Als 
Chalcogenide werden im Sinne der vorliegenden Erfindung solche 
Verbindungen bezeichnet, in denen ein Element der 16. Gruppe des 
Perlodensystems der elektronegative Bindungspartner ist; als Pnictide 
solche, in denen ein Element der 15, Gruppe des Periodensystems der 
elektronegative Bindungspartner ist. 

Bevorzugte Keme bestehen aus Metallchalcogeniden, vorzugswelse 
Metalloxiden, oder Metallpnictiden, vorzugswelse Nitriden oder 
Phosphiden. Metall Im SInne dieser Begriffe sind dabel alle Elemente, die 
Im Vergleich zu den Gegenlonen als elektropositiver Partner auftreten 
kSnnen, wie die klassischen Metalle der Nebengruppen, beziehungsweise 
die Hauptgruppenmetalle der ersten und zweiten Hauptgruppe, genauso 
jedoch auch alie Elemente der dritten Hauptgruppe, sowie Silicium, 
Germanium, Zinn, Blel, Phosphor, Arsen, Antimon und Bismuth. Zu den 
bevorzugten Metallchalcogeniden und Metalipnictiden gehoren 
insbesondere Silclumdioxid, Aluminiumoxid, Gailiumnitrid, Bor- und 
Aluminiumnltrid sowie Silicium- und Phosphornitrid. 

Als Ausgangsmatferlal fOr die Herstellung der erfindungsgemaBen Kern- 
Mantel-Partlkel werden in einer Variante der vorliegenden Erfindung 
bevorzugt monodisperse Keme aus Siliciumdioxid eingesetzt, die 
beispieisweise nach dem in US 4 911 903 beschriebenen Verfahren 
erhaiten werden kdnnen. Die Keme werden dabel durch hydrolytische 
Polykondensation von Tetraalkoxysilanen In einem waSrig- 
ammonlakalischen Medium hergestellt, wobei man zunachst ein Sol von 
Primarteilchen erzeugt und anschlieSend durch ein kontinulerliches, 
kontrolliertes Zudosieren von Tetraalkoxysilan die erhaltenen SiOa-Partikel 
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auf die gewunschte TeilchengrSBe bringt. Mit diesem Verfahren sind 
monodisperse SiO^-Keme mit mittleren Teiichendurchmessern zwisciien 
0.06 und 10 pm bei einer Standardabweichung von 5 % herstellbar. 

Weiterhin sind als Ausgangsmaterial SiOa-Keme bevorzugt, die mit 
(Halb)Metallen oder im sichtbaren Bereich nichtabsorblerenden 
Metalloxiden. wie z.B. TiO„ ZrO,. ZnO,. SnO, oder A\,0„ beschiohtet sind. 
Die Herstellung von mit Metalloxiden beschichteter SiO^-Kerne ist 
beispielsweise in US 5 846 310. DE 198 42 134 und DE 199 29 109 nSher 
beschrieben. 

Als Ausgangsmaterial sind auch monddlsperse Kerne aus 
nichtabsorblerenden Metalloxiden wIe TiO^, ZrO^. ZnO^. SnO^ oder AI2O3 
Oder Metalloxidgemischen einsetzbar. Ihre Herstellung ist beispielsweise in 
EP 0 644 914 beschrieben. Weiterhin ist das Verfahren gemaB 
EP 0 216 278 zur Herstellung monodisperser SiOa-Keme ohne weiteres 
und mit gleichem Ergebnis auf andere Oxide Qbertragbar. Zu einem 
Gemisch aus Alkohol. Wasser und Ammoniak. dessen Temperatur mit 
einem Themiostaten auf 30 bis 40 "C genau eingestellt wird. werden unter 
intensiver Durchmischung Tetraethoxysilan. Tetrabutoxytitan. Tetrapro- 
poxyzirkon oder deren Gemische In einem Guss zugegeben und die 
erhaltene Mischung fOr weitere 20 Sekunden Intensiv gerOhrt. wobel sich 
eine Suspension von monodlspersen Kerne im Nanometerbereich 
ausbildet. Nach einer Nachreaktionszeit von 1 bis 2 Stunden werden die 
Kerne auf die Qbliche Weise. z.B. durch Zentrifugieren. abgetrennt. 
gewaschen und getrocknet. 

Weiterhin sind als Ausgangsmaterial fUr die Herstellung der 
erflndungsgemaUen Kern-Mantel-Partlkel auch monodisperse Keme aus 
Polymeren geeignet die Partlkel. beispielsweise Metalloxide. 
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eingeschiossen enthalten. Solche Materialien werden beispielsweise von 
der Firma micro caps Entwicklungs- und Vertriebs GmbH In Rostock 
angeboten. Nach kundenspezifischen Anforderungen werden 
Mikroverkapselungen auf der Basis von Polyestern, Polyamiden und 
natQrlichen und modifizierten Kohienhydraten gefertigt. 

Einsetzbar sind weiterhin monodisperse Kerne aus Metalloxiden, die mit 
organischen Materialien, beispielsweise Silanen, besohichtet sind. Die 
monodispersen Keme werden in Alkoholen dispergiert und mIt gSngigen 
Organoalkoxysilanen modifiziert. Die Silanisferung spharischer Oxidpartikel 
ist auch in DE 43 16 814 beschrieben. Dabei bilden die Silane 
vorzugsweise die o.g. Zwischenschicht. 

Fur die beabsichtigte Verwendung der erfindungsgemaGen Kern/Mantel- 
Partikel zur Herstellung von Formkorpern ist es wichtig, dass das 
Mantelmaterial verfilmbar Ist, d. h., dass es durch einfache MaRnahmen 
soweit erweicht, visco-etastisch plastifiziert oder verflQssigt werden kann. 
dass die Kerne der Kern/Mantel-Partikel zumindest Domanen regelmadiger 
Anordnung ausbilden konnen. Die in der durch Verfilmung der Mantel der 
Kern/Mantel-Partikel gebildeten Matrix regelmaGig angeordneten Kerne 
bilden ein Beugungsgitter, das Interferenzerscheinungen hervorruft und 
dadurch zu sehr interessanten Farbeffekten fOhrt. 

Die Materialien von Kern und Mantel k5nnen, sofem sie den oben 
angegebenen Bedingungen genQgen, anorganischen, organischen oder 
auch metallischen Charakter haben.oder es konnen Hybridmateriaiien sein. 

Im Hinblick auf die Moglichkeit, die erfindungsrelevanten Eigenschaften der 
Keme der erfindungsgemaBen Kern/Mantel-Partikel nach Bedarf zu 
variieren ist es jedoch oft zweckmaRig, wenn die Kerne ein oder mehrere 
Polymere und/oder Copolymere (Kern-Polymere) enthalten oder sie aus 
solchen Polymeren bestehen. 
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Vorzugsweise enthalten die Kerne ein einziges Polymer oder Copolymer. 
Aus dem gieichen Grund ist es zweckmdGig, dass auch die Mantel der 
erfindungsgemaBen Kem/Mantel-Partikel ein oder mehrere Polymere 
und/oder Copolymere (Mantel-Polymere; Matrix-Polymere) oder Polymer- 
Vorprodukte und gegebenenfalls Hills- und Zusatzstoffe enthSIt, wobei die 
Zusammensetzung der Mantel so gewahit werden kann, dass sie in 
nichtquellender Umgebung bei Raumtemperatur Im wesentlichen 
formbestandig und klebfrei ist. 

Mit der Verwendung von Polymersubstanzen als Mantelmaterial und ggf. 
Kernmaterial gewinnt der Fachmanri die Frelheit deren relevante 
Eigenschaften, wie z. B. ihre Zusammensetzung, die TeilchengroSe, die 
mechanischen Oaten, den Brechungsindex, die GlasQbergangstemperatur, 
den Schmelzpunkt und das Gewichtsverh3ltnis von KemiMantel und damit 
auch die anwendungstechnischen Eigenschaften der Kem/Mantel-Partikel 
festzulegen, die sich letztlich auch auf die Eigenschaften der daraus 
hergestelKen Formkdrper auswirken. 

Polymere und/oder Copolymere, die in dem Kernmaterial enthalten sein 
konnen oder aus denen es besteht, sich hochmolekulare Verbindungen, 
die der oben fur das Kernmaterial gegebenen Spezifikation entsprechen. 
Geelgnet sind sowohl Polymerisate und Copolymerisate polymerisierbarer 
ungesattigten Monomerer als auch Polykondensate und Copolykondensate 
von Monomeren mit mindestens zwei reaktiven Gruppen, wie z. B. 
hochmolekulare aliphatische, aliphatisch/aromatische oder vollaromatische 
Polyester, Polyamide, Polycarbonate, Polyharnstoffe und Polyurethane, 
aber auch Aminoplast- und Phenoplast-Harze, wie z. B. 
Melamin/Formaldehyd-, Harnstoff/Formaldehyd- und Phenol/Formaldehy- 
Kondensate. 

Zur Herstellung von Epoxidharzen, die ebenfalls als Kernmaterial geelgnet 
sind, werden Qblicherweise Epoxid-Pr3polymerisate, die beispielsweise 
durch Reaktion von Bisphenol A oder anderen Bisphenolen, Resorcin, 
Hydrochlnon, Hexandiol, oder anderen aromatischen oder aliphatischen Di- 
oder Polyolen, oder Phenol-Fomialdehyd-Kondensaten, oder deren 
Mischungen untereinander mit Epichlorhydrin. oder anderen Di- oder 
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Polyepoxiden erhalten werden, mit welteren zur Kondensation befahlgten 
Verblndungen direkt oder in Ldsung vermischt und aushSrten gelassen. 

ZweckmaSlgerwelse sind die Polymeren des Kernmaterials in einer 
bevorzugten Erfindungsvariante vernetzte (Co-)Polymere, da diese 
Qblicherweise erst bei hohen Temperaturen ihren Glasubergang zeigen. 
Diese vernetzten Polymeren konnen entweder bereits im Verlauf der 
Polymerisation bzw. Polykondensation oder Copolymerisation bzw. 
Copolykondensation vernetzt worden sein, oder sie konnen nach AbschluS 
der eigentliclien {Co-)Polymerisation bzw. (Co-)Polykondensation in einem 
gesonderten Verfahrensschritt nachvernetzt worden sein. 

Eine detaillierte Beschreibung der cliemischen Zusammensetzung 
geeigneter Polymere folgt welter unten. 

Fur das Mantelmaterial eignen sich, wie fur das Kemmaterial, im Prinzip 
Polymere der oben bereits genannten Klassen, sofern sie so ausgewdhit 
bzw. aufgebaut warden, dass sie der oben fOr die Manteipolymeren 
gegebenen Spezifikation entsprechen. 

GOnstig fQr gewisse Anwendungen, wie z. B. zur Herstellung von 
Beschichtungen oder Farbfolien ist es, wie bereits oben gesagt. wenn das 
Polymermaterial der die Matrixpliase bildenden Mantel der 
erfindungsgemSRen Kern-Mantei-Partikel ein elastisch deformierbares 
Polymer ist, z. B. ein Polymerisat mit niedriger GlasQbergangstemperatur. 
In diesem Fall kann man es erreiciien, dass die Farbe des 
erfindungsgemalien Formkorpers bei Delinung und Stauchung variiert. 
Interessant fCir die Anwendung sind auch soiciie erfindungsgemaUen 
Kern/Mantel-Partikel, die bei der Verfilmung zu Formkorpern fuhren. die 
einen Dictnroismus zeigen. 

Polymere, die den Spezifikationen fOr ein Mantelmaterial genQgen, findeh 
sich ebenfalls In den Gruppen der Polymerlsate und Copolymerlsate 
polymerisierbarer ungesattigter Monomerer, als auch der Polykondensate 
und Copolykondensate von Monomeren mit mindestens zwei reaktlven 
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Gruppen. wie z. B. der hochmolekularen aliphatischen. aliphatisch/ 
aromatischen oder vollaromatischen Polyester und Polyamide. 

Unter BerQcksichtlgung der obigen Bedingungen fUr die Eigenschaften der 
Mantelpolymeren (= Matrixpolymeren) sind fOr Ihre Herstellung im Prinzip 
ausgewShlte Bausteine aus alien Gruppen organischer Filmbildner 
geeignet. 

Einige weltere Beispiele mogen die breite Palette der fQr die Herstellung 
der Mantel geeigneten Polymeren veranschaulichen. 

Soil der Mantel vergleichsweise niedrig brechend sein. so eignen sich 
beispielsweise Polymerisate wie Polyethylen. Polypropylen. 
Polyethylenoxid. Polyacrylate. Polymethacrylate. Polybutadien. 
Polymethylmethacrylat, Polytetrafluorethylen. Polyoxymethylen. Polyester. 
Polyamide. Polyepoxide. Polyurethan. Kautschuk. Polyacrylnitril und 
Polyisopren. 

Soli der Mantel vergleichsweise hochbrechend sein. so eignen sich fQr den 
Mantel beispielsweise Polymerisate mit vorzugsweise aromatischer 
Gnjndstruktur wie Polystyrol. Polystyrol-Copolymerisate wie z. B. SAN, 
aromatisch-aliphatische Polyester und Polyamide, aromatische Polysulfone 
und Polyketone. Polyvinylchlorid, Polyvinylidenchlorid. sowie bei geeigneter 
Auswahl eines hochbrechenden Kemmaterials auch Polyacrylnitril oder 
Polyurethan. 

In einer erfindungsgemSB besonders bevorzugten AusfQhrungsform von 
Kem-Mantel-Partikein besteht der Kem aus vernetztem Polystyrol und der 
Mantel aus einem Polyacrylat. vorzugsweise Polyethylacrylat und/oder 
Polymethylmethacrylat. 

Hinsichtlich Teilchengreiie. TeilchengrdRenverteilung und Brechungsindex- 
differenzen gilt fQr die erfindungsgemaBen Kern-Mantel-Partikel analog das 
bereits oben zu den Fomnkerpem gesagte. 
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Im Hinblick auf die Verarbeitbarkelt der Kern-Mantel-Partikel zu 
FormkQrpern ist es von Vorteil, wenn das Gewichtsverhaltnis von Kern zu 
Mantel Im Bereich von 2:1 bis 1:5, vorzugsweise im Berelch von 3:2 bis 1:3 
und insbesondere bevorzugt im Bereich von Kleiner ais 1,2:1 iiegt. In 
speziellen Ausfuhrungsformen der vorliegenden Erfindung Ist es sogar 
bevorzugt, wenn das Gewichtsverhaltnis von Kern zu Mantel Kleiner als 1:1 
ist, wobei eine typische Obergrenze des Mantelanteiles bei einem 
Gewichtsverhaltnis von Kern zu Mantel von 2:3 Iiegt. 

Die erfindungsgemaiJen Kern-Mantel-Partikel lassen sich nach 
verschiedenen Verfahren herstellen. Eine bevorzugte Moglichkeit, die 
Partikel zu erhalten, ist ein weiterer Gegenstand der vorliegenden 
Erfindung- Es handelt sich dabei urn ein Verfahren zur Herstellung von 
Kern-Mantel-Partikein, durch a) OberflSchenbehandlung monodisperser 
Kerne, und b) Aufbringen des Mantels aus organischen Polymeren auf die 
behandelten Kerne. 

In einer Verfahrensvariante werden die monodispersen Kerne in einem 
Schritt a) durch Emulsionspolymerisation erhaiten. 

In einer bevorzugten Erfindungsvariante wird auf die Kerne in Schritt a) 
eine vemetzte polymere Zwischenschicht, vorzugsweise durch 
Emulsionspolymerisation oder durch ATR-Polymerisatlon, aufgebracht, die 
vorzugsweise reaktive Zentren aulweist, an die der Mantel kovalent 
angebunden werden kann. ATR-Polymerisation steht hier fOr Atomic 
Transfer Radicalic Polymerisation, wie sie beispielsweise in K. 
Matyjaszewski, Practical Atom Transfer Radical Polymerization, Polym, 
Mater. Sci. Eng. 2001, 84 beschrieben wird. Die Einkapselung 
anorganischer Materalien mittel ATRP wird beispielsweise in T. Werne, T. 
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E. Patten, Atom Transfer Radical Polymerization from Nanoparticles: A 
Tool for the Preparation of Well-Defined Hybrid Nanostructures and for 
Understanding tlie Chemistry of Controlled/"Living" Radical Polymerization 
from Surfaces, J. Am. Chem. Soc. 2001. 123, 7497-7505 und WO 
00/11043 beschrieben. Die OurchfQhrung sowohl dieser Methode alls auch 
die DurchfUhrung von Emuisionspolymerisationen sind dem Fachmann fOr 
Polymerherstellung gelaufig und beispielsweise in den o.g. Literaturstellen 
beschrieben. 

• Das flussige Reaktionsmedium, in dem die Polymerisationen oder 
Copolymerisationen ausgefuhrt werden konnen, besteht aus den bei 
Polymerisationen, insbesondere bei Verfahren der Emulsions- 
polymerisation, QblichenA/eise eingesetzten Losungs-, Dispergier- oder 
VerdOnnungsmitteln. Hierbei wird die Auswahl so getroffen, dass die zur 
Homogenisierung der Kernpartikel und Mantel-Vorprodukte eingesetzten 
Emuigatoren eine ausreichende Wirksamkeit entfalten k5nnen. GQnstig als 
flQssiges Reaktionsmedium zur DurchfQhrung des erfindungsgemSSen 
Verfahrens sind wassrige Medien, insbesondere Wasser. 

• Zur Ausiesung der Polymerisation eignen sich beispielsweise 
Polymerisationsinitiatoren, die entweder thermisch oder photochemisch 
zerfallen, Radikale bitden, und so die Polymerisation auslosen. Dabei sind 
unter den thermisch aktivierbaren Polymerisationsinitiatoren solche 
bevorzugt, die zwischen 20 und 180 ''C, insbesondere zwischen 20 und 80 
"^C zerfallen. Besonders bevorzugte Polymerisationsinitiatoren sind 
Peroxide, wie Dibenzoylperoxid Di-tert,-Butylperoxid, Perester, 
Percarbonate, Perketale, Hydroperoxide, aber auch anorganische 
Peroxide, wie H2O2, Saize der Peroxoschwefelsaure und Peroxo- 
dischwefelsaure, Azoverbindungen, Boralkylverbindungen sowie 
homolytisch zerfallende Kohlenwasserstoffe. Die Initiatoren und/oder 
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Photoinltiatoren. die je nach den Anforderungen an das polymerisierte 
Material In Mengen zwischen 0,01 und 15 Gew.-%, bezogen auf die 
polymerisleriaaren Komponenten eingesetzt werden, konnen einzein oder, 
zur Ausnutzung vorteilhafter synergistlscher Effekte. In Kombinatlon 
miteinander angewendet werden. Daneben kommen Redoxsysteme zur 
Anwendung. wie z.B. Saize der Peroxodlschwefelsaure und 
Peroxoschwefelsaure In Kombinatlon mit niedervalenten 
Schwefelverbindungen. im spezlellen Ammonlumperoxodisulfat in 
Kombination mit Natriumditliionit. 

Auch for die Herstellung von Polykondensationsprodukten sind 
entsprechende Verfahren besclirieben worden. So ist es mSgllch. die 
Ausgangsmaterlallen fur die Herstellung von Polykondensationsprodukten 
in inerten FlUssigkeiten zu dispergieren und. vorzugsweise unter 
Auskreisen niedermoiekularer Reaktionsprodukte wie Wasser oder - z. B. 
bel EInsatz von Dicarbonsaure-di-niederalkylestem zur Herstellung von 
Polyestern oder Polyamlden - niederen Alkanolen. zu kondensieren. 

Polyadditlonsprodukte werden analog durch Umsetzung durch 
Verbindungen erhalten. die mindestens zwel. vorzugsweise drel reaktlve 
Gruppen wie z. B. Epoxld-, Cyanat-. Isocyanat-. oder Isothiocyanatgruppen 
aufweisen. mit Verbindungen, die komplementare reaktlve Gmppen tragen. 
So reagleren Isocyanate beispielsweise mit Alkoholen zu Urethanen. mit 
Aminen zu Harnstoffderivaten. wahrend Epoxide mit dlesen 
Komplementaren zu Hydroxyethem bzw. Hydroxyamlnen reagleren. Wie 
die Polykondensatlonen k5nnen auch Polyadditlonsreaktionen vorteilhaft In 
einem Inerten Losungs- oder DIsperglemiittel ausgefOhrt werden. 

Es ist auch moglich, aromatische, allphatlsche oder gemischte 
aromatlschaliphatische Polymere, z. B. Polyester, Polyurethane. 
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Polyamlde, Polyharnstoffe. Polyepoxide oder auch Losungspolymerisate. in 
einem Dispergiermittel. wie z. B. in Wasser. Alkoholen. Tetrahydrofuran. 
Kohlenwasserstoffen zu dispergieren oder zu emulgieren 
(Sekundardispersion) und in dieser feinen Verteilung nachzul<ondensieren, 
zu vernetzen und auszuharten. 

Zur Herstellung der fQr diese Polymerisations-Polykondensations- oder 
Polyadditionsverfahren benStigten stabilen Dispersionen werden in der 
Regel Dispergierhilfemittel eingesetzt. 

Als Dispergierhilfemittel werden vorzugswelse wasserlosliche 
hochmolekulare organische Verbindungen mit polaren Gruppen. wie 
Polyvinylpyrroiidon. Copolymerisate aus Vinylpropionat oder -acetat und 
Vinypyrrolidon, teilverseifte Copolymeriste aus einem Acrylester und 
Acrylnitril, Polyvinylalkohole mit unterschiedlichem Restacetat-Gehalt. 
Zelluloseether. Gelatine. Btockcopolymere. modifizierte Starke, 
niedermolekulare. carbon- und/oder sulfonsSuregruppenhaltigen 
Polymerisate oder Mischungen dieser Stoffe venwendet. 

Besonders bevorzugte Schutzkollolde sind Polyvinylalkohole mit einem 
Restacetat-Gehalt von unter 35, insbesondere 5 bis 39 Mol.-% und/oder 
Vinyipyrrolidon-yVinylpropionat-Copolymere mit einem Vinylestergehalt von 
unter 36, Insbesondere 5 bis 30 Gew.-%. 

Es k5nnen nichtionische oder auch ionische Emulgatoren, gegebenenfalls 
auch als Mischung, venwendet werden. Bevorzugte Emulgatoren sind 
gegebenenfells ethoxylierte oder propoxylierte. langerkettige Alkanole oder 
Alkylphenole mit unterschiedlichen Ethoxyllerungs- bzw. 
Propoxylierungsgraden (z. B. Addukte mit 0 bis 50 mol Alkylenoxid) bzw. 
deren neutralisierte, sulfatierte. sulfonierte oder phosphatierte Derivate. 
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Auch neutralisierte DialkylsulfobemsteinsSureester oder Alkyldiphenyloxid- 
disulfonate sind besonders gut geelgnet. 

Besonders vorteilhaft sind Kombinationen dieser Emulgatoren mit den 
oben genannten Schutzkolloiden. da mit Ihnen besonders feinteilige 
Dispersionen erhalten werden. 

Auch spezielle Verfahren zur Herstellung monodisperser Polymerteilchen 
sind in der Literatur (z. B. R.C. Backus. R.C. Williams. J. Appl. Physics 19. 
S. 1186, (1948) bereits beschrieben worden und kiSnnen mit Vorteil 
insbesondere zur Herstellung der Kerne eingesetzt werden. Hierbei ist 
lediglich darauf zu achten. dass die oben angegebenen TeilchengroBen 
eingehalten werden. Anzustreben ist welter eine meglichst hohe 
Einheitllchkeit der Polymerisate. Insbesondere die TellchengrSUe kann 
dabei Qber die Auswahl geeigneter Emulgatoren und/oder Schutzkolloide 
bzw. entsprechender Mengen dieser Verbindungen eingestellt werden. 

Durch die Einstellung der Reaktionsbedingungen. wie Temperatur, Druck. 
Reaktionsdauer und Einsatz geeigneter Katalysatorsysteme. die in 
bekannter Weise den Polymerisationsgrad beeinflussen. und die Auswahl 
der zu ihrer Herstellung eingesetzten Monomeren -nach Art und 
Mengenanteil- lassen sich gezielt die gewQnschten Eigenschafts-kom- 
binationen der benStigten Polymeren einstellen. Dabei kann die 
TeilchengrSBe beispielsweise Qber die Auswahl und Menge der Initiatoren 
und andere Parameter, wie die Reaktionstemperatur. eingestellt werden. 
Die entsprechende Einstellung dieser Parameter bereitet dem Fachmann 
auf dem Gebiet der Polymerisation keinerlel Schwierigkeiten. 

Monomere. die zu Polymeren mit hohem Brechungsindex fQhren, sind in 
der Regel solche. die entweder aromatische Teilstrukturen aufweisen. oder 
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solche, die flber Heteroatome mit hoher Ordnungszahl, wie 2. B. Halogen- 
atome, insbesondere Brom- oder Jodatome, Schwefel oder Metallionen, 
verfOgen, d. h- Ober Atome oder Atomgruppierungen, welche die Polarisier- 
barkeit der Polymeren erhohen. 

Polymere mit niedrigem Brechungsindex werden demgemSss aus 
Monomeren oder Monomerengemlschen erhalten, welche die genannten 
Teilstrukturen und/oder Atome hoher Ordnungszahl nicht oder nur in 
geringem Anteil enthalten. 

Eine Oberslcht Ober die Brechungsindices verschiedener gangiger 
Homopolymerisate findet sich z. B, In Ullmanns Encyklopadie der 
technischen Chemie, 5. Auflage, Band A21, Seite 169. Beispiele fOr 
radikallsch polymerisierbare Monomere, die zu Polymeren mit hohem 
Brechungsindex fOhren, sind: 

Gruppea): Styrol, im Phenylkern alkylsubstltuierte Styrole. a-Methyl- 
styrol, Mono- und Dichlorstyrol, Vlnylnaphthalin, Isopropenylnaphthalin, Iso- 
propenylbtphenyl, Vinylpyridin, Isopropenylpyridin, Vinylcarbazol, Vinyl- 
anthracen, N-Benzyl-methacrylamid, p-Hydroxymethacrylsaureanilid. 

Gruppe b): Acrylate, die aromatische Seitenketten aufweisen, wie z. B. 
Phenyl-(meth)acrylat (= abgekOrzte Schreibweise fQr die beiden Verbin- 
dungen Phenylacrylat und Phenylmethacrylat), Phenylvinylether, Benzyl- 
(meth)acrylat, Benzylvinylether, sowie Verbindungen der Formein: 
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In der obigen und In waiter unten folgenden Formein sind zur 
Verbesserung der Obersichtlichkeit und Vereinfachung der Schreibung 
Kohlenstoffketten nur durch die zwischen den Kohienstoffatomen 
bestehenden Bindungen dargestellt. Diese Schreibweise entspricht der 
Darstellung aromatischer cyclischer Verbindungen, wobei z. B. das Benzol 
durch ein Sechseck mit altemierend Einfach- und Doppelbindungen 
dargestellt wird. 

Ferner sind solche Verbindungen geeignet, die anstelle von 
Sauerstoffbrucken SchwefelbrQcken enthalten, wie z. B.: 




o 

In den obigen Formein steht R fQr Wasserstoff Oder Methyl. Die 
Phenylringe dieser Monomeren konnen weitere Substituenten tragen. 
Solche Substituenten sind geeignet, die Eigenschaften der aus diesen 
Monomeren erzeugten Polymerlsate innerhalb gewisser Grenzen zu 
modifizieren. Sie k5nnen daher gezielt benutzt werden, um insbesondere 
die anwendungstechnisch releyanten Eigenschaften der erfindungs- 
gemaSen Formkorper zu optimieren. 

Geeignete Substituenten sind insbesondere Halogen, NO2, Alkyle mit 
einem bis zwanzig C-Atomen, vorzugsweise Methyl, Alkoxide mit einem bis 
zwanzig C-Atomen, Carboxyalkyie mit einem bis zwanzig C-Atomen, 
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Carbonylalkyle mit einem bis zwanzig C-Atomen. oder -OCOO-Alkyle mit 
einem bis zwanzig C-Atomen. Die Alkylketten dieser Reste kOnnen 
ihrerseits gegebenenfalls substltuiert sein. oder durcli zweibindige 
Heteroatome oder Baugruppen, wie z. B. -0-, -S-, -NH-, -COO-. -OCO- 
oder-OCOO- in niclit benachbarten Stellungen unterbrochen sein. 

Gruppec): Monomere. die Qber Heteroatome verfQgen. wie z. B. 
Vinylchlorid, Acrylnitril. Methacrylnitril. Acrylsaure. IVlethacrylsaure. 
Acrylamid und Metliacrylamid oder metallorganische Verbindung. wie z. B. 
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Gnjpped): Eine Erli6hung des Brecliungsindex von Polymeren gelingt 
auch durch Einpolymerisieren CarbonsSuregruppen enthaltender Mono- 
merer und OberfOhrung der so erhaltenen "sauren" Polymeren in die 
entsprechenden Salze mit IVIetallen hOheren Atomgewichts. wie z. B. 
vorzugsweise mit K. Ca. Sr, Ba. Zn. Pb. Fe. Ni. Co. Cr. Cu. Mn. Sn oder 
Cd. 

Die oben genannten IVIonomeren. die einen hohen Beitrag zum 
Brechungsindex der daraus Inergestellten Polymeren leisten, kOnnen 
homopolymerisiert oder untereinander copolymerisiert werden. Sie kSnnen 
auch mit einem gewissen Anteil von Monomeren, die einen geringeren 
Beitrag zum Brecliungsindex leisten. copolymerisiert werden. Solche 
copolymerisierbaren Monomere mit niedrigerem Brechungsindex-Beitrag 
sind beispielsweise Acrylate. Methacrylate. Vinylether oder Vinylester mit 
rein aliphatischen Resten. 
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Als vemetzende Mittel zur Hersteilung vemetzter Polymerkerne aus 
radikalisch erzeugten Polymerisaten kSnnen dartiberhinaus auch alle bi- 
oder polyfunktionellen Verbindungen eingesetzt werden. die mit den oben 
genannten Monomeren copolymerisierbar sind. oder die nachtraglicii mit 
den Polymeren unter Vernetzung reagieren l<6nnen. 

Im Folgenden sollen Beispiele geeigneter Vemetzer vorgestellt werden. die 
zur Systematisierung in Gruppen eingeteilt werden: 

Gruppel: Bisacrylate. Bismethacrylate und Bisvinylether von aromati- 
schen Oder aliphatischen di- oder Polyhydroxyverbindungen, insbesondere 
von Butandiol (Butandiol-di(meth)acrylat. Butandiol-bis-vinylether), 
Hexandiol (Hexandiol-di(meth)acryiat. Hexandiol-bis-vinylether). Penta- 
erythrit. Hydrochinon. Bls-hydroxyphenylmethan. Bis-hydroxyphenylether. 
Bis-hydroxymethyl-benzol. Bisphenoi A oder mit Ethylenoxidspacem. 
Propylenoxidspacern. oder gemischten Ethlenoxid-Propylenoxidspacern. 

Weitere Vemetzer dieser Gruppe sind z. B. Di- oder Polyvinyl- 
verbindungen, wie Divinybenzol. oder auch Methylen-bisacrylamid, Triallyl- 
cyanurat. Divinylethylenharnstoff. Trimethylolpropan-tri-(meth)acrylat. 
Trimethylolpropantricinylether. Pentaerythrit-tetra-(meth)acrylat, Penta- 
erythrit-tetra-vinylether. sowie Vemetzer mit zwei oder mehreren 
verschiedenen realctiven Enden. wie z. B. (Meth)allyl-(meth)acrylate der 
Fonnein: 




(worin R Wasserstoff oder Methyl bedeutet). 



• 

-37- 



Gruppe2: Reaktive Vemetzer, die vemetzend, groBenteils aber 
nachvernetzend wirken. z. B. bel Erw§rmung oder Trocknung. und die in 
die Kern- bzw. Mantelpolymere ais Copolymere einpolymerisiert werden. 

Beispiele hierfar sind: N-lVlethylol-(meth)acrylamid. Acryiamidoglycoisaure. 
sowie deren Ether und/oder Ester mit bis Ce-AIkoholen. Diaceton- 
acryiamid (DAAIVI), Glycidylmethacrylat (GMA). Methacryloyloxypropyl- 
trimethoxysilan (MEMO). Vinyl-trlmethoxysilan. m-lsopropenyl-benzyl- 
isocyanat (TMI). 

GruppeS: Carbonsauregruppen. die durch Copolymerisation unge- 
sattigter CarbonsSuren in das Polymer eingebaut worden sind, werden 
Qber mehnwertige Metallionen brOckenartig vernetzt. Als ungesattigte 
CarbonsSuren werden hierzu vorzugsweise Acrylsaure. Methacrylsaure, 
Maleinsaureandhydrld, ItaconsSure und Furnarsaure eingesetzt. Als 
Metallionen elgnen sich Mg, Ca. Sr. Ba. Zn. Pb. Fe. Ni, Co. Cr, Cu. Mn. Sn, 
Cd. Besonders bevorzugt sind Ca. Mg und Zn. Ti und Zr. Daneben eignen 
sich auch einwertige Metallionen, wie z.B. Na oder K. 

Gnippe4: Nachvemetzte Additive. Hierunter versteht man bis- oder 
h5her funktionallsierte Additive, die mit dem Polymer (durch Additions- oder 
vorzugsweise Kondensationsreaktionen) inreversibel unter Ausbiidung 
eines Netzwerks reagieren. Beispiele hierfQr sind Verbindungen. die pro 
MolekUl mindestens zwei der folgenden reaktiven Gruppen aufweisen: 
Epoxid-. Aziridin-, Isocyanat-Saurechlorid-, Carbodiimid- oder Carbonyl- 
gruppen. ferner z. B. 3.4-Dihydroxy-imidazormon und dessen Derivate 
(®Flxapret@-Marken der BASF). 
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Wie bereits oben dargelegt. benStlgen Nachvernetzer mit reaktiven 
Gruppen. wie z. B. Epoxid- und Isocyanatgruppen. komplementare. 
reaktive Gruppen im zu vemetzenden Polymer. So reagieren Isocyanate 
beispielsweise mit Alkoholen zu Urethanen, mit Aminen zu Hamstoff- 
derivaten, wahrend Epoxide mit diesen komplerrientaren Gruppen zu 
Hydroxyethem bzw. Hydroxyaminen reagieren. 

Unter Nachvemetzung wird auch die photochemisclie Ausln§rtung. eine 
oxidative. Oder eine luft- oder feuchtigkeitsinduzierte Aushartung der 
Systeme verstanden. 

Die oben angegebenen iVIonomeren und Vernetzer konnen beiiebjg und 
zielgerichtet in der Weise miteinander kombiniert und (co-)polymerisiert 
werden. so dass ein gegebenenfalls vemetztes (Co-)polymerisat mit dem 
gewonschten Brechungsindex und den erforderlichen Stabilitatskriterien 
und mechanischen Eigenschaften erhalten wird. 

Es ist auch mSglich, weitere gangige Monomere, z. B. Acrylate. 
l\/lethacry!ate, Vinylester. Butadien, Ethylen oder Styrol. zusatzlich zu 
copolymerisieren, urn beispielsweise die Glastemperatur oder die 
mechanischen Eigenschaften der Kern- und/oder IVIantelpolymeren nach 
Bedarf einzustellen. 

ErfindungsgemaB ebenfalls bevorzugt ist es. wenn das Aufbringen des 
Mantels aus organischen Polymeren durch AufjDfropfung. vorzugsweise 
durch Emulsionspolymerlsation oder ATR-Polymerisation erfolgt. Dabei 
lassen sich die oben beschriebenen Methoden und Monomere 
entsprechend einsetzen. 
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Insbesondere beim Einsatz anorganlscher Kerne kann es auch bevorzugt 
sein, dass der Kem vor der Aufpolymerisation des Mantels einer 
Vorbehandlung unterzogen wird. die ein Anblnden des Mantels ermQglicht 
Dies kann Qblichenweise in einer chemischen Funktionalisierung der 
Partikeloberfiache bestehen. wie sie fQr die verschiedensten anorga- 
nischen Materialen aus der Uteratur bekannt ist. Insbesondere bevorzugt 
kann es.dabel seln. auf der Oberflache solche chemisciien Funktionen zu 
anzubringen. die als reaktlves Kettenende eine Aufpfropfung der 
Mantelpolymere ermoglichen. Hier sind als Belsplele insbesondere 
endstandige Doppelbindungen. Epoxy-FunkUonen. sowie polykonden- 
sierbare Gruppen zu nennen. Die Funktionalisierung von Hydroxygruppen- 
tragenden Oberflaclien mit Polymeren ist beisplelsweise aus EP-A-337 144 
bekannt. Weitere Methoden zur Modifizierung von Partikeloberflachen sind 
dem Fachmann wohl bekannt und beisplelsweise in verschiedenen 
LehrbQchem. wie Unger. K.K., Porous Silica. Elsevier Scientific Publishing 
Company (1979) beschrieben. 

Die Herstellung in der erfindungsgemaBen Verbundmaterialien erfolgt 
vorzugsweise dadurch. dass mindestens ein FormkSrper. welcher im 
wesentliclien aus Kern-Mantel-Partikein besteht, mit mindestens einem 
weiteren Material, dass die mechanischen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt. verbunden wird. In einer bevorzugten AusfUhrungsform dieses 
Verfahrens wird die Verblndung durch mechanische Krafteinwirkung, 
vorzugsweise uniaxiales Pressen. und/oder Erhitzen bewirkt. 

Beispiels weise kann die Verbindung zweier oder mehrere Schichten durch 
uniaxiales Pressen bei erhShter Temperatur en^icht werden. 

In einer bevorzugten AusfQhrungsform liegen solche Verbundmaterialien in 
Fomi von Laminaten vor. d.h. bei dem Formkorper handelt es sich urn eine 
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Folie Oder eine Schicht, die mit mindestens einer welteren Schlcht eines 
anderen Materials, das die mechanischien Eigenschaften des Verbundes 
bestlmmt, test verbunden ist. 

Dabei ist es ebenfalls bevorzugt, wenn der Forml<6rper, welcher die 
optisclien Eigenschaften des Materials dominiert, in das andere Material 
eingebettet und damit von diesem umgeben ist. 

Dabei sind auch solche Uminate bevorzugt, bei denen der Fomilc8rper, 
welcher die optischen Eigenschaften des Materials dominiert zwischen 
zwei unterschledlichen Materiafen eingebettet Ist. So kann auf einer Seite 
des Fomikerpers ein Material angebracht sein. das die mechanischen 
Eigenschaften des Verbundmaterials bestimmt und auf der anderen Seite 
eine transparente Folie. die lediglich die Oberfiachenstruktur und -haptik 
des Vert5undmaterials verandert. so kdnnen beispielsweise ggf. 
strukturierte PMMA-Folien eingesetzt werden, urn die Brillanz der 
Fart)eeft'ekte weiter zu erhfihen. Durch eine geeignete Strukturierung 
solcher Folien kann dabei die diffuse Reflexion an den Formk5rpem. 
welche die optischen Eigenschaften des Materials dominieren. verringert 
bzw. verhindert werden. 

In einem erfindungsgemaii bevorzugten Herstellverfahren werden solche 
Verbunde durch EingieBen oder Hinterspritzen hergestellt. In beiden Fallen 
wird der Fomik5rper, im wesentlichen bestehend aus Kern-Mantel- 
Partikeln In der Forni vorgelegt und das mindestens eine andere Material 
entweder In Forni einer Schmeize oder Vorstufe zugegossen bzw. mittels 
einer Spritzguliapparatur eingespritzt. in anderen bevorzugten Varianten 
werden die Verbundmaterialen durch Kaschleren bzw. Laminieren von 
einzelnen Schichten erhalten. Dabei kann die Verbindung der Materialen 
durch einen Klebevorgang und/oder einen Pressvorgang erzeugt werden. 
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Vorzugswelse laminatfSrmige Verbunde kSnnen in einer besonders 
bevorzugten AusfQhrungsform der vorliegenden Erfindung durch 
Warmumformung weiterverarbeitet werden. 

Sollen die erfmdungsgemaGen Verbundmaterialien durcii Wannumformung 
verarbeitet werden. so ist es erforderiich dass es sich bei dem Material, das 
die mechanischen Eigenscliaften des Verbundmaterials bestimmt, urn 
einen thermoplastischen Kunststoff. der s\cb fUr Warmumformung eignet, 
handelt. Geeignete Kunststoffe sind typischen«eise solche, die im 
weiclielastischen Zustand verarbeitet werden k6nnen. Bevorzugte 
Themioplasten sind bereits bei Temperaturen von unterlialb aOO'C 
verarbeitbar. Beispielsweise l<Qnnen liier tliermoplastische Polyolefine, wie 
verschiedene Polystyrolqualitaten, wie Standard-Polystyrol, sclilagzalnes 
Polystyrol, Polystyrol-Scliaume oder Copolymere aus Styrol mit weiteren 
Monomeren, wie Acrylnitril bzw. Acrylnitril-Butadien bzw. Acrylnitril-Styrol- 
Acrylester genannt werden. Weiterhin kCnnen zur Warmumfomiung im 
Sinne der voriiegenden Erfindung Qbliche Polymere wie Polyvinylchlorid. 
Polethylen. Polypropylen. Polymetliylmethacrylat. Polyoxymethylen, 
Polycarbonat, Polyestercarbonat, Poylphenylenether, Polyamide, 
Acrylnitril-Metliacrylat-Butadien-Copolymere. Celiulose(di)acetat sowie 
generell auch thennoplastisclne Elastomere. wie Styrol-Butadien-Styrol- 
Blockcopolymere. Thennoplastische Olefin Elastomere aus Ethylen und 
Propylen; Thermoplastische Polyurethan-Elastomere; Thermoplastische 
Elastomere auf Polyester- oder Polyetherbasis und Polyamide eingesetzt 
werden. 

Beim Wannumformen wird das laminatfermige Verbundmaterial (Halbzeug) 
eriiitzt bis das Material, welches die mechanischen Eigenschaften des 
Verbundes bestimmt. weichelastisch ist und unter geringer Kraft verformt. 
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Danach wird bei anhaltender Verformungskraft unter den Einfrierbereich 
abgekQhIt. Typische Heizquellen fQr solche Verfahren sind Infrarotstrahler, 
Heizschranke, HeillluftstrOmung, Gasflammen oder erhitzte FIQssigkeiten. 
die Warmumformung kann dabei als Formstanzen, Pragen oder durch 
Aniegen von Vakuum, sogenanntes Tiefeiehen, bzw. Oberdruck ("Blasen in 
den freien Raum") erfolgen. Auch Abkanten. Biegen. Recken oder 
Schrumpfen des Verbundmaterials kQnnen zur Wamiumfomriung des 
Materials eingesetzt werden. Derartige Technlken sInd dem Fachmann fQr 
Polymerbearbeitung wohl bekannt und kOnnen beispielsweise A. Franck 
"Kunstoff-Kompendlum", Vogel-Verlag. 1996. Kapitel 4 "Kunststoff- 
verarbeltung" entnommen werden. Eine erfindungsgem§li besonders 
bevorzugte Wamiumformung ist dabei das Tiefzlehen. 

Die erfindungsgemaiien Verbundmaterlalien kSnnen durch Schneiden oder 
Brechen und evtl. anschlleSendes Mahlen auch zu Pigmenten geeigneter 
GrQBe zerkleinert werden. Dieser Vorgang kann beispielsweise in einem 
kontinulerlichen Bandverfahren erfolgen. Solche Pigmente kGnnen kann 
dann zur Pigmentierung von Lacken. Pulverlacken, Farben, Druckfarben, 
Kunststoffen und kosmetlschen Formulierungen. wie z.B. von Lippenstiften. 
Nagellacken, kosmetischen Stiften, PreUpuder, Make-ups, Shampoos, 
sowie losen Pudern und Gelen verwendet werden. Die Konzentration des 
Pigmentes Im zu pigmentlerenden Anwendungssystem liegt in der Regel 
zwischen 0,1 und 70 Gew.-%. vorzugsweise zwischen 0.1 und 50 Gew.-% 
und Insbesondere zwischen 1,0 und 20Gew.-%. bezogen auf den 
GesamtfestkOrpergehalt des Systems. Sie ist In der Regel abhSngig vom 
konkreten Anwendungsfall. Kunststoffe enthalten das erfindungsgemaBe 
Pigment Qblicherweise in Mengen von 0.01 bis 50 Gew.-%, vorzugsweise 
von 0,01 bis 25 Gew.-%. Insbesondere von 0,1 bis 7 Gew.-%, bezogen auf 
die Kunststoffmasse. Im Lackberelch wird das Pigmentgemisch, In Mengen 
von 0,1 bis 30 Gew.-%, vorzugsweise 1 bis 10Gew.-%, bezogen auf die 
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Lackdisperslon, eingesetzt. Bei der Pigmentlerung von 
Bindemittelsystemen z.B. fOr Farben und Dmckfarben fQr den Tiefdmck. 
Offsetdruck oder Siebdmck, oder ais Vorprodukt fOr Dmckfarben, z.B. in 
Form von hochpigmentierten Fasten, Granulaten, Pellets, etc. haben sich 
insbesondere Pigmentgemische mit spharlschen Farbmittein, wie z.B. TiOz, 
RuB, Chromoxld, Eisenoxid, sowie organische ..Farbpigmente", als 
besonders geeignet enwiesen. Das Pigment wird in der Regel in die 
Druckfarbe in Mengen von 2-35 Gew.-%, vorzugsweise 6-25 Gew.-%, und 
insbesondere 8-20Gew.-% eingearbeitet. Offeetdruckfarben k5nnen das 
Pigment bis zu 40 Gew.-% und mehr enthalten. Die Vorprodukte fQr die 
Druckfarben, z.B. in Granulatfomn. als Pellets, Briketts, etc.. enthalten 
neben dem Bindemittel und Additiven bis zu 95Gew.-% des 
erfindungsgemaSen Pigmentes. Gegenstand der Erfindung sind somit 
auch PIgmente, die aus den erfindungsgemaSen Verbundmaterialien 
erhaitlich sind und Formullerungen, die das erfindungsgemaSe Pigment 
enthalten. 

Die nachfolgenden Beispiele sollen die Erfindung nflher erlSutem, ohne sie 
zu begrenzen. 
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Beispiele 



Verwendete AbkQrzungen: 



BDDA 

SDS 

SDTH 

APS 

KOH 

ALMA 

MMA 

EA 



Butani ,4,-dioldiacrylatt 
Dodecylsullat Natriumsalz 
Natriumdithionit 
Ammoniumperoxodisulfat 



Kaliumhydroxid 
Allylmethacrylat 
Methylmetacrylat 
Ethylacrylat 



Beispiel 1: Hersteliung von Kern-Mantei-Partikein 

In einem auf 76X vorgeheizten RUhrkesselreaktor mit Propellerriihrer, 
Argon-Schutzgaseinleitung und ROckfluakQhler wird eine auf ^"0 
temperierte Voriage bestehend aus 21 7g Wasser, 0.4g Butandioldiacrylat. 
3,6g Styrol (Fa. BASF, enstabillslert) und 80mg Natriumdodecylsulfat 
(SDS; Fa. Merck) eingefQIlt und unter starkem RQhren dispergiert. Direkt 
nach dem EinfQIlen wird die Reaktion durch direkt aufeinanderfolgende 
Zugabe von 50 mg Natriumdithionit (Fa. Merck). 250 mg 
Ammoniumperoxodisulfat (Fa. Merck) und wiederum 50mg Natriumdithionit 
(Fa. Merck), jeweils In 5g Wasser gelSst, gestartet. Nach 10 min wird eine 
Monomeremulsion aus 6,6g Butandioldiacrylat, 59,4g Styrol (Fa. BASF, 
enstablllsiert). 0,3g SDS, O.lg KOH und 90g Wasser Qber einen Zeitraum 
von 210 min kontinuierllch zudoslert. Der Reaktorinhalt wird 30 min ohne 
weitere Zugabe gerUhrt. AnschlieRend wird eine zweite Monomeremulsion 
aus 3g Allylmethacrylat, 27g Methylmethacrylat (Fa. BASF, enstablllsiert), 
0,1 5g SDS (Fa. Merck) und 40g Wasser fiber einen Zeitraum von 90 min 
kontinuierllch zudoslert Der Reaktorinhalt wird anschlleliend 30 min ohne 
weitere Zugabe gerOhrt. Es wird anschlleBend eine Monomeremulsion aus 
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130g Ethylacrylat (Fa. BASF, enstablllslert). 139g Wasser und 0,33g SDS 
(Fa. Merck) Qber einen Ze'rtraum von 180 min kontinulerllch zudosiert. Zur 
nahezu vollstandigen Abreaktion der Monomere wird anschlieBend noch 60 
min gerOhrt. Die Kem-!\/lantel-Partikel werden anscliiieliend in II Metlianol 
ausgefallt, mit II dest. Wasser versetzt, abgenutscht und getrocknet. 
Raster- bzw. Transmissionselektronenmikroskopische Aufnahmen der 
Kern-Mantel-Partikel zeigen. dass die Partikel eine Teilcliengr6Re von 
220 nm aufweisen. 

Bei analoger VersuchdurchfQhmng kann die TeilchengrOBe der Partikel 
Qber die Tensidkonzentration in der Voriage varilert werden. Durch 
Auswahl entsprechender Tensldmengen werden folgende TeilchengroBen 



erhalten: 



Tensidmenge [mg SDS] 


PartikelgrQBe [nm] 


80 


220 


90 


200 


100 


180 


110 


160 



Beispiel 2: Heretellung von Granulaten der Kern-Wlantel-Partlkel 

3 kg der Kern-Mantel-Partikel aus Beispiel 1 werden in einer 
SchneidrnQhle-MUhle (Fa. Rapid. Typ:1528) unter EiskQhIung zerkleinert 
und anschllefJend mit 2 Gew.-% Schwarzpigment (lriodin®60Q bzw. Black 
Mica®; Fa. Merck) bzw. mit 0.2Gew.-% eines farbigen 
Absorptionspigmentes (z.B. PV-Echtblau A2R; Fa. Clariant) und 
geeigneten Verarbeitungshilfemitteln (0.1 Gew.-% Antioxidantlen. 0.2 
Gew.-% UV-Stabilisatdren, 0.2 Gew.-% Entfonmungshilfemittel und 0.2 
Gew.-% FlieBverbesserer) vermischt. Nach 15 Minuten im Taumelmischer 
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(Fa. Engelmann; Typ:ELTE 650) wird die Mischung in einem 
Einschnecl<enextruder (Plasti-Corder; Fa. Brabender; 

Schneckendurchmesser 19 mm mit 1-Locln-DQse (3mm)) compoundiert. 
Nach einer Kuhlstrecke wird in einem Granulator A 90-5 (Fa. Automatik) 
granuliert. Ansclilieliend wird das Granulat im Taumelmisclier Qber 10 min 
mit 0,2 Gew.-% Trennmittel versetzt. 



Beispiel 3a: Herstellung eineis Filmes aus Kem-Wlantel-Partikein 

2g der Granulate aus Beispiel 2 werden in einer Presse Collin 300P 
drucklos auf eine Temperatur von 120°C aufgeheizt und bei einem Druck 
von 30 bar zu einem Film verpresst. Nach dem AbkOhlen auf 
Raumtemperatur wird der Druck wieder abgesenkt 



Beispiel 3b: Herstellung eines Filmes aus Kern-Mantel-Partil<eln 

25 g der Granulate aus Beispiel 2 werden in einer Presse mrt 
KassettenkQlilsystem (Fa. Dr. Collin GmbH; Typ: 300E) zwischen zwei 
Fotien aus Polyetliylenterephthalat bei einem Druck von 1 bar fUr 3 min auf 
eine Temperatur von iSCC aufgelieizt, ansclilieSend bei einem Druck von 
250 bar und einer Temperatur von 150° fOr 3min verpresst, und unter 
einem Druck von 200 bar wShrend 8 min auf Raumtemperatur abgekQhIt. 
Die Schutzfolien aus Polyethylentereplithalat werden anschlieBend 
entfemt. 



Beispiel 4a: Herstellung eines Laminats durch Pressen 
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Ein Film aus Beispiel 3b wird mit einer Polycarbonat-Platte (d = 1mm) in 
einer Presse mit KassettenkOhlsystem (Fa. Dr. Collin GmbH; Typ: 300E) 
drucklos auf eine Temperatur von 150°C aufgeheizt und bei einem Druck 
von 250 bar zu einem Laminat verpresst. Nach dem AbkQhIen auf 
Raumtemperatur wird der Dmck nach 8 Minuten wieder abgesenkt. 



Beispiel 4b: Heisteliung eines Laminate durcli Pressen 

25g Granulat aus Beispiel 2 werden mit einer Polycarbonat-Platte 
(d = 1mm) zwischen zwei Polyethylenterephthalat-Folien in einer Presse 
mit KassettenkOhlsystem (Fa. Dr. Collin GmbH; Typ: 300E) drucklos auf 
eine Temperatur von 150X aufgeheizt und bei einem Druck von 250 bar 
for 3 min zu einem Laminat verpresst. AnschlieUend wird ohne Offnen der 
Presse bei einem Dmck von 200 bar innerhalb von 8 min auf 
Raumtemperatur abgekflhlt Die Schutzfolien aus Polyethylenterephthalat 
werden anschllelSend entfemt. 



Beispiel 5: Herstellung eines Verbundmateriais durcli Hinterspritzen 

Ein Rim aus Beispiel 3b wird in eln SpritzguB-Plattenwerkzeug 
(Durchmesser: 140 mm; Dicke 4 mm; zentrale Anspritzung) eingelegt und 
fixiert. AnschlieBend wird mittels einer SchneckenspritzgieBmaschine (Fa. 
Battenfeld. Typ: BA 1000/315 CDC Unilog B4; Zuhaltekraft 1000 kN; 
Schneckendurchmesser 45 mm) Polystyrol (Polystyrol® 143E; Fa. BASF) 
eingespritzt. (Zylindertemperatur: 175°C. Werkzeugtemperatur: 40-C; 
Dosierstaudruck: 90 bar; Schneckenumfangsgeschwindigkeit beim 
Dosleren: 100 mm/s; Einspritzgeschwindigkeit: 50 cmVs Ober 1.7 s; 
EInspritzdruck: 830 bar). Nach Erreichen eines Dmcks von 830 bar wird 
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der Druck auf 600 bar eingestellt und 15s gehalten. Es wird eine 
RestkQhIzeit von 40s eingehalten, bevor das Werkzeug entformt wird. 

Beispiel 6: Herstellung einer Halbschale durch Warmumformung 
eines Laminats 

Ein Laminat aus Beispiel 4b wird in einer Tiefeieiimaschine (Fa. Illing; Typ: 
U-60; RahmengrGBe 600mmx500mm) einseitig mit einem Infrarot-Strahler 
beheizt und ansclilieSend Qber eine Rahmen6ffnung von 150mmx150mm 
zu einer Halbschale ins Freie geblasen. Die Enwannzelt betrug 100s, die 
Verformungstemperatur betrug ca. ISO'C. 

Beispiel 7: Herstellung eines Formteiles durch Warmumformung eines 
Laminats 

Ein Laminat aus Beispiel 4b wird in einer Tiefeiehrriaschlne (Fa. Illing, Typ 
U-60; RahmengrQUe 600mmx500mm) unter Venwendung eines 
entspreclienden Werkzeugeinsatzes zu einem Fomiteil (Becher) 
verarbeitet. HierfQr wird das Laminat in den Rahman eingespannt, mit Hilfe 
eines IR-Strahlefs in einer Zeit von 100s auf eine Verformungstemperatur 
von ca. 180°C aufgeheizt und zu einer Halbschale aufgeblasen. Dann wird 
ein Werkzeugeinsatz in Form eines Joghurtbechers von unten In die 
Halbschale gefahren. Das Volumen zwischen Halbschale und Werkzeug 
wird Uber kleine Offnungen im Werkzeugeinsatz evakulert, wodurch sich 
die Halbschale auf die Werkzeugform passgenau aufzieht 
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Beispiel 8: Hersteliung von Kem-Mantel-Partikein mit Siiiciumdioxid- 
Kern (150 nm) 

66 g Monospher® 150 -Suspension (Fa. Merck; 38Gew.-% Feststoff- 
gehalt, entsprechend 25 g SiOa-Monospheres; durchschnittllche 
TeilchengrQUe 150 nm; Standardabweichung der mittl. TeilchengroBe 
< 5 %) werden mit 354 g Wasser in einem auf 25''C temperierten 
RQhrkessel-Doppelwandreaktor mit Argon-SchutzgaszufQhmng, ROckflufi- 
kOhier und PropellerrQiirer vorgelegt und mit einer LSsung von 450 mg 
Aluminiumtriclilorid-Hexahydrat (Fa. Acres) in 50 ml versetzt und 30 min 
kraftig gerQIirt. AnschlieSend wird eine LOsung von 40 mg 
Natriumdodecylsulfat in 50 g Wasser zugegeben und nochmals 30 min 
kraftig gerQIirt. 

Danach werden direkt aufeinanderfolgend 50 mg Natriumditlnionit, 150 mg 
Ammoniumperoxodisulfat und wiederum 50 mg Natriumdithionit jeweils in 
5 g Wasser zugegeben. Sofort nach der Zugabe wird der Reaktor auf 75°C 
temperiert und es werden 25 g Etiiylacrylat Qber einen Zeitraum von 
120 min kontlnuierlich zudosiert. Zur volIstSndigen Abreaktion des 
IVlonomeren wird der ReaktorinhaK ansdilieSend noch 60 min bei 75*'C 
gerQhrt. 

Das erhaltene Hybrid material wird abfiltriert und getrocknet und 
entsprechend Beispielen 2 bis 7 weiter verarbeitet. 

Beispiel 9: Hersteliung von Kern-Mantei-Partikein mit Siliciumdioxicl- 
Kem (250 nm) 

60 9 Monospiier® 250 (Fa. Merck; durchschnittliclie TeilchengraBe 
250 nm; Standardabweicliung der mittl. TeilcliengroBe < 5 %) werden 
suspendiert. Bei 40''C werden 3,2 g AlClj und 1,9 g Na2S04 in die 
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Suspension gegeben. 5,9 g 3-Methacryloxypropyltrimethoxysilan wird bei 
pH = 2,6 und 75"'C zugetropft. Bei 75°C wird durch Zugabe von 
Natronlauge ein pH-Wert = 8,5 eingestellt Nach erfolgter Hydrolyse wird 
das resuitierende Pulver abgetrennt und getrocl<net. 
10 9 der funlctionalisierten Monospher® 250 werden mit 90 g Wasser und 
50 mg Natriumdodecylsulfat versetzt und zum Dispergieren 1 Tag kraftig 
gerQhrt. AnschlieBend wird die Suspension in einem Homogenisator (Niro 
Soavi, NS1001L) dispergiert. Die Dispersion wird mit 70 g Wasser versetzt 
und auf4''C abgekOhit. 

AnschlieBend wird die Dispersion in einen RQhrkessel-Doppelwandreaktor 
mit Argon-SchutzgaszufQhrung, RQckfluBkOhler und Propellenlllirer 
vorgelegt. Danacli werden direkt aufeinanderfolgend 50 mg 
Natriumdithionit, 150 mg Ammoniumperoxodisulfat und wiederum 50 mg 
Natriumditliionit jeweils in 5 g Wasser zugegeben. Sofort nach der Zugabe 
wird der Reaktor auf 75''C temperiert und es wird eine Emulsion aus 10 g 
Ethylacrylat und 20 g Wasser Qber einen Zeitraum von 120 min 
kontinuierlicii zudosiert. Zur vollstandigen Abreaktion des Monomeren wird 
der Reaktorinlialt anschlieliend nocli 60 min bei 75''C gerQhrt. 
Das erhaltene Hybridmaterial wird in einer L6sung aus 10 g Calciumchlorid 
und 500 g Wasser ausgefailt. abfiltriert und getrocknet und entsprechend 
Belspielen 2 bis 7 weiter verarbeitet. 

Beispiel 10: Herstellung von Kem-Mantel-Partikein mit Siliciumdioxid- 
Kem (100 nm) 

66 g Monospher® 100 -Suspension (Fa. Merck; 38 Gew.-% Feststoff- 
gehalt, entsprechend 25 g SiOj-Monospheres; durchschn'rttliche 
TeilchengroBe 150 nm; Standardabweichung der mittl. Teiichengrofle 
< 5 %) werden mit 354 g Wasser in einem auf 25''C temperierten 
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RQhrkessel-Doppelwandreaktor mit Argon-SchutzgaszufOhrung, RackfluO- 
kUhler und PropellerrQhrer vorgelegt und mlt einer L5sung von 450 mg 
Aluminiumtrichlprid-Hexahydrat (Fa. Acros) in 50 ml versetzt und 30 min 
krSftig gerilhrt. AnschlieBend wird eine Losung von 40 mg 
Natrlumdodecylsulfat in 50 g Wasser zugegeben und noclimals 30 min 
l<raftlg geruhrt. 

Danach werden direkt aufeinanderfolgend 50 mg Natrlumdittiionit, 150 mg 
Ammoniumperoxodlsulfat und wiedeaim 50 mg Natriumdittiionit jeweiis in 
5 g Wasser zugegeben. Sofort nach der Zugabe wird der Reaktor auf 75°C 
temperiert und es werden 25 g Ethylacrylat Qber einen Zeitraum von 
120 min kontinuierlich zudosiert. Zur vollstandigen Abreaktion des 
IVIonomeren wird der Reaktorlnhialt anschlieBend noch 60 min bei 75°C 
gerQiirt. 

Das erhaltene Hybridmaterial wird abfiitriert und getrocknet und 
entspreciiend Beispielen 2 bis 7 weiter verarbeitet. 

Beispiel 11: Herstellung von Kem-Mantel-Partikein, wobei der Kern 
aus Siliciumdioxld mit einer aufieren HQiie aus Titandioxid aufgebaut 
ist 

80 g l\/lonospiier®100 (monodisperse Siliciumdioxidkugeln einer mittleren 
GreSe von 100 nm mit einer Strandardabweicliung < 5%) der Fa. Merck 
KGaA werden bei 40*0 in 800 ml Etiianol dispergiert. Eine frisch bereitete 
LSsung. bestehend aus 50 g Tetraethylortliotitanat (Fa. l\/lerck KGaA) und 
810 ml Ethanol wird unter starkem RQInren zusammen mit VE-Wasser in 
die l\/lonosphers/Etlianoi Dispersion dosiert. Zunadist erfolgt die Doslerung 
Qber einen Zeitraum von 5 ly/linuten mit einer Zutropfgeschwindigkeit von 
0,03 mi/min (Titanatlosung) bzw. 0,72 mi/min. Danacli werden die 
TitanatlSsung mit 0,7 ml/min und das Wasser mit 0,03 ml/min bis zum 
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voilstSndigen Entleeren der entsprechenden Behaitnisse zugegeben. Zur 
Weiterverarbeitung wird die ethanollsche Dispersion bei 70X unter 
KQhIung am RQckfluB gerQIirt und Qber einen Zeitraum von 15 min mit 2 g 
l\/lethacryloxypropyltrimethoxysilan (Fa. ABCR). gelOst in 10 ml Ethanol, 
versetzt. Nach Eitiitzen Ober Naclit am ROclcfluB wird das resultierende 
Pulver abgetrennt und getrocl<net.10 g der funlctlonalisierten Siliclumdioxid- 
Titandioxid-Hybridpartikel warden mit 90 g Wasser und 50 mg 
Natriumdodecylsulfat versetzt und zum Dispergieren 1 Tag kraftig gerQIirt. 
AnschlieBend wird die Suspension in einem Homogenisator (Niro Soavi, 
NS1001L) dispergiert. Die Dispersion wird mit 70 g Wasser versetzt und 
auf4»CabgekQhlt. 

AnschiieSend wird die Dispersion in einen RQIirkessel-Doppelwandreaktor 
mit Argon-Scliutzgaszufahrung, RQckfiuBkQIiler und Propellen-Qlirer 
vorgelegt. Danacli warden direkt aufeinanderfolgend 50 mg 
Natriumditlilonit, 150 mg Ammoniumperoxodisulfat und wiederum 50 mg 
Natriumditliionit jeweiis in 5 g Wasser zugegeben. Sofort nach der Zugabe 
wird der Reaktor auf 75''C temperiert und es wird eine Emulsion aus 10 g 
Etiiylacrylat und 20 g Wasser Qber einen Zeitraum von 120 min 
kontinuierlich zudosiert. Zur vollstSndigen Abrealction des Monomeren wird 
der Reaktorinlialt ansclilie&end noch 60 min bei 75"'C gerOhrt. 
Das eriialtene Hybridmaterial wird in einer LQsung aus 10 g Calciumclilorid 
und 500 g Wasser ausgefailt, abfiltriert und getrocknet und entsprecliend 
Beispieien 2 bis 7 welter verarbeitet. 

Belspiel 12: Herstellung von Kem-Mantel-Partikein im 51-Reaktor 

In einem auf 75 °C temperierten 5 I Doppelmantelreaktor mit 
DoppelpropellerrOhrer, Argon-Schutzgaseinleitung und RQckfluBkQIiler wird 
eine auf 4''C temperierte Vorlage, bestehend aus 1519 g VE-Wasser. 2,8 g 
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BDDA, 25.2 g Styrol und 1030 mg SDS eingefQIlt und unter starkem 
RQhren disperglert. Direkt danach wird die Reaktloh durch 
aufelnanderfolgendes EInspritzen von 350 mg SDTH, 1,75 g APS und 
wiederum 350 mg SDTH, jeweils in ca. 20 ml Wasser gel6st. gestartet. Das 
EInspritzen erfolgt mitteis Einwegspritzen. Nach 20 min winJ eine 
Monomeremulsion aus 56,7 g BDDA, 510,3 g Styrol, 2,625 g SDS, 0,7 g 
KOH und 770 g Wasser Ober ein Zeitraum von 120 min kontinuierlich (iber 
die Taumellcolbenpumpe zudosiert. Per Realctorinhalt wird 30 min ohne 
weitere Zugabe gerOhrt. Anschiiefiend wird eine zweite Monomeremulsion 
aus 10,5 g ALMA, 94.50 g Methylmethacrylat. 0,525 g SDS und 140 g 
Wasser Qber einen Zeitraum von 30 min Ober die Taumelkolbenpumpe 
kontinuierlich zudosiert. Nach ca. 15 min werden 350 mg APS zugegeben 
und danach noch 15 min gerOhrt. Dann wird eine dritte Monomeremulsion 
aus 900 g EA, 2,475 g SDS und 900 g Wasser Qber einen Zeitraum von 
240 min kontinuierlich Qber die Taumelkolbenpumpe zudosiert. 
AnschlieBend wird 120 min nachgerQhrt. Vor und nach jedem 
Vorlagenwechsel wird ca. eine halbe Minute Argon eingeleitet. Am 
nachsten Tag wird der Reaktor auf 95 "C enwamit und eine 
Wasserdampfdestillation durchgefuhrt. Die Kern-Mantel-Partikel werden 
anschlieBend in 4 I Ethanol ausgefSlIt, mit 5 %iger Calciumchlorid Lsg. 
ausgefallt, abfiltriert und getrocknet und entsprechend Beispielen 2 bis 7 
weiter verarbeitet. Es ergeben sich Fonnk6rper bzw. Verbundmaterialien 
mit einem Farbeffekt (Farbflop) im Bereich rot-grQn. 

Beispiel 13: Herstellung von Kem-Mantel-Partikein mit Butylacrylat- 
Mantel 

In einem auf 75°C vorgeheizten RQhrkesselreaktor mit PropellerrQhrer, 
Argon-Schutzgaseinleitung und RQckflulikQhIer wird eine auf 4''C 
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temperlerte Vorlage, bestehend aus 217 g Wasser, 0.4 g Butandiol- 
dlacrylat (Fa. Merck, entstabilislert), 3.6 g Styrol (Fa. BASF, enstabilisiert) 
und 80 mg Natriumdodecylsulfat (SDS; Fa, Merck) eIngefQIlt und unter 
starkem RQhren disperglert. DIrekt nach dem EinfQIIen wird die Reaktion 
durch direkt aufeinanderfolgende Zugabe von 50 mg Natriumdithionit (Fa. 
Merck), 250 mg Ammonlumperoxodisulfat (Fa. Merck) und wiederum 50 
mg Natriumdithionit (Fa. Merck), jeweils in 5g Wasser gel6st, gestartet. 
Nach 10 min wird eine Monomeremulsion aus 6,6 g Butandioldiacrylat (Fa. 
Merck, entstabilisiert), 59.4 g Styrol (Fa. BASF, enstabilisiert). 0,3 g SDS. 
0.1 g KOH und 90 g Wasser Qber einen Zeitraum von 210 min 
kontinuierlich zudosiert. Der Reaktorinihalt wird 30 min ohne weitere 
Zugabe gerOhrt. AnschlieSend wird eine zweite Monomeremulsion aus 3 g 
Allylmethacrylat (Fa. Merck, entstabilisiert), 27 g Methylmethacrylat (Fa. 
BASF, enstabilisiert), 0,15 g SDS (Fa. Merck) und 40 g Wasser Qber einen 
Zeitraum von 90 min kontinuierlich zudosiert. Der Reaktorinhalt wird 
anschlieBend 30 min ohne weitere Zugabe geruhrt. Es wird anschlieSend 
eine Monomeremulsion aus 130 g Butylacrylat (Fa. Merck, entstabilisiert). 
139 g Wasser und 0,33 g SDS (Fa. Merck) Qber einen Zeitraum von 180 
min kontinuierlich zudosiert. Zur nahezu vollstSndigen Abreaktion der 
Monomere wird anschlieBend noch 60 min gerOhrt. Die Kern-Mantel- 
Partikel werden anschiieUend in 1 I Methanol ausgefailt. mit 1 I dest. 
Wasser versetzt, abgenutscht, getrocknet und entsprechend Beispielen 2 
bis 7 welter verarbeitet. 

Beisplel 14: Herstellung von Kem-Mantel-Partikein mit Etylacrylat- 
Butyiacrylat-Mantel 

In einem auf 75°C vorgeheizten Ruhrkesselreaktor mit PropellerrOhrer, 
Argon-Schutzgaseinleitung und RQckfluBkQhler wird eine auf 4°C 
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temperierte Vorlage. bestehend aus 217 g Wasser, 0,4 g Butandiol- 
diacrylat (Fa. Merck, entstablllsiert), 3,6 g Styrol (Fa. BASF, enstablllslert) 
und 60 mg Natriumdodecylsulfat (SDS; Fa. Merck) eingefQIlt und unter 
starkem ROhren dispergiert. Direkt nach dem ElnfQIIen wird die Reaktlon 
durch direkt aufeinanderfolgende Zugabe von 50 mg Natriumdithionit (Fa. 
Merck), 300 mg Ammoniumperoxodisulfat (Fa. Merck) und wiederum 50 
mg Natriumdithionit (Fa. Merck), jeweils in Sg Wasser gelost, gestartet. 
Nach 10 min wird eine Monomeremulsion aus 8,1 g Butandioldiacrylat (Fa. 
Merck, entstabilisiert), 72.9 g Styrol (Fa. BASF, enstabilisiert). 0,375 g 
SDS, 0,1 g KOH und 110 g Wasser Qber einen Zeitraum von 150 min 
kontinuieriich zudoslerl. Der Reaklorinhalt wird 30 min ohne weitere 
Zugabe geruhrt. AnschlieUend wird eine zweite Monomeremulsion aus 1,5 
g Aliylmethacrylat (Fa. Merck, entstabilisiert), 13,5 g Methylmethacrylat (Fa. 
BASF, enstabilisiert), 0.075 g SDS (Fa. Merck) und 20 g Wasser Qber 
einen Zeitraum von 45 min kontinuieriich zudosiert. Der Reaktorinhalt wird 
anschlieBend 30 min ohne weitere Zugabe gerOhrt. Anschliedend werden 
50 mg APS in 5g Wasser geiest zugegeben. Es wird anschlieBend eine 
Monomeremulsion aus 59,4 g Ethylacrylat (Fa. MERCK, entstabilisiert), 
59,4g Butylacrylat, 1,2g Acryls§ure, 120 g Wasser und 0.33 g SDS (Fa. 
Merck) Ober einen Zeitraum von 240 min kontinuieriich zudosiert. Zur 
nahezu vollstandlgen Abreaktion der Monomere wird anschlieBend noch 60 
min gerOhrt. Die Kern-Mantei-Partikel werden anschlieUend in 1 I Methanol 
ausgefailt. mit 1 I dest. Wasser versetzt, abgenutscht und getrocknet und 
entsprechend Beispielen 2 bis 7 waiter verarbeitet.. 
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PatentansprQche 

1. Verbundmaterial mit optlschem Effekt enthaltend mindestens einen 
FormkOiper, der im wesentlichen aus Kem-Mantel-Partikein besteht, 
deren Mantel eine Matrix blldet und deren Kern Im wesentlichen fest 
ist und eine im wesentlichen mpnodisperse GroUenverteilung 
aufweist, wobei ein Unterschied zwischen den Brechungsindices des 
Kemmaterials und des Mantelmaterials besteht und mindestens ein 
weiteres Material, das die mechanischfen Eigenschaften des 
Verbundes bestimmt. 

2. Verbundmaterial nach Anspruch 1, dadurch gekennzelchnet, dass in 
den Kern-Mantel-Partikeln der Mantel mit dem Kern Qber eine 
Zwischenschicht verbunden ist. 

3. Verbundmaterial nach mindestens einem der vorstehenden 
AnsprOche, dadurch gekennzeichnet, dass in den mindestens einen 
FormkSrper, welcher im wesentlichen aus Kem-Mantel-Partikein 
besteht. mindestens ein Kontrastmaterial eingelagert ist, wobei es 
sich bei dem mindestens einen Kontrastmaterial um ein Pigment, 
vorzugsweise ein Absorptionspigment und insbesondere bevorzugt 
um ein Schwarzpigment handelt. 

4. Verbundmaterial nach mindestens einem der vorstehenden 
AnsprOche, dadurch gekennzeichnet. dass die Kern-Mantel-Partikel 
einen mittleren Teilchendurchmesser im Bereich von etwa 5 nm bis 
etwa 2000 nm, vorzugsweise im Bereich von etwa 5 bis 20 nm oder 
im Bereich von 50 - 500 nm autweisen. 
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5. Verbundmaterial nach mindestens einem der vorstehenden 
AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, dass die DifFerenz zwischen 
den Brechungsindices des Kemmaterials und des Mantelmaterials 
mindestens 0,001 . vorzugsweise mindestens 0,01 und insbesondere 
bevorzugt mindestens 0,1 betragt. 

6. Verbundmaterial nach mindestens einem der vorsteiienden 
AnsprQche, dadurcli gel^ennzeichnet, dass der mindestens eine 
Forml<6rper, welclier im wesentiichen aus Kern-l\/lantel-Partil<ein 
besteiit, in Fomn einer Schicht voriiegt. 

7. Verbundmaterial nach mindestens einem der vorstehenden 
AnsprQche, dadurch gel<ennzeichnet, dass das mindestens eine 
weitere IVIaterial, das die mechanischen Eigenschaften des 
Verbundes bestimmt, im wesentiichen aus Polymeren, vorzugsweise 
thermoplastischen Polymeren besteht. 

8. Verbundmaterial nach mindestens einem der vorstehenden 
AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, dass es sich um eine 
laminatformige Anordnung handelt und das mindestens eine weitere 
Material, das die mechanischen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt, bei Temperaturen unterhalb aoOX verarbeitbar ist. 

9. Verbundmaterial nach mindestens einem der AnsprQche 1 bis 6 oder 
8, dadurch gekennzeichnet, dass das mindestens eine weitere 
Material, das die mechanischen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt im wesentiichen aus Kautschuk-Polymeren besteht. 

10. Verfahren zur Herstellung von Verbundmaterialien mit optischem 
Effekt, dadurch gekennzeichnet, dass mindestens ein Formkorper, 
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welcher Im wesentlichen aus Kem-Mantel-Partikein besteht, deren 
Mantel eine Matrix bildet und deren Kern im wesentlichen fest ist und 
eine im wesentlichen monodisperse GrOSenverteilung auiweist. wobei 
ein Unterschied zwischen den Brechungsindices des Kemmaterials 
und des Mantelmaterials besteht, fest mit mindestens einem weiteren 
Material, das die mechanischen Eigenschaften des Verbundes 
bestimmt, verbunden wird. 

1 1 . Verfahren zur Hersteilung von Verbundmaterialien nach Anspruch 10, 
dadurch gekennzeichnet. dass die feste Verbindung durch 
mechanlsche Kraftelnwirkung und/oder Erhitzen be>wirkt wIrd. 

12. Verfahren zur Hersteilung von Verbundmaterialien nach mindestens 
einem der vorstehenden Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dass 
die feste Verbindung durch uniaxiales Pressen bewirkt wird. 

13. Verfahren zur Hersteilung von Verbundmaterialien nach mindestens 
einem der vorstehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, dass 
die feste Verbindung durch EingieBen oder Hinterspritzen bewirkt 
wird. 

14. Verfahren zur Hersteilung von Verbundmaterialien nach mindestens 
einem der vorstehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, dass 
die feste Verbindung durch Wamiumfomiung, insbesondere 
Tielziehen welter verarbeitet wird. 
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Zusammenfassung 

Verbundmaterial enthaltend Kem-Mantel-Partikel 

Die Erfindung betrifft Verbundmaterialien mit optlschem Effekt enthaltend 
mindestens einen FormkSrper, der im wesentlichen aus Kem-Mantel- 
Partikeln besteht, deren Mantel eine Matrix bildet und deren Kem im 
wesentlichen fest 1st und eine im wesentlichen mpnodisperse 
GrSBenverteilung aufweist, wobei ein Unterschied zwischen den 
Brechungslndices des Kemmaterials und des Mantelmaterials besteht und 
mindestens eIn weiteres Material, das die mechanlschen Eigenschatten 
des Verbundes bestimmt. sowie Verfahren zur Herstellung der 
Verbundmaterialen. Die erfindungsgemSBen Materialien zeigen eInen vom 
Betrachtungswinkel abhangenden Farbeffekt bei frei einstellbaren 
mechanischen Eigenschatten. 
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